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1 Einleitung
Die Geschichte des wissenschaftlichen und industriellen Fortschritts ist eine Ge-
schichte von immer neuen und immer besseren Materialien. Ganze Zeitalter wie die
Stein- und Bronzezeit wurden nach Materialien benannt, welche die Entwicklung
maßgeblich prägten. Später wurden Materialien wie Eisen und Stahl in einem Ma-
ße beherrscht, sodass diese eine Industrialisierung erst ermöglichten. Heute kom-
men Hightech-Materialien für höchste Ansprüche an Festigkeit, Temperaturfestig-
keit und Gewicht dazu, wie zum Beispiel verschiedenste Keramiken und Kunststoffe.
In letzter Zeit stehen zunehmend Materialien im Fokus, die, zusätzlich zu ihrer form-
und festigkeitsgebenden Aufgabe, weitere Aufgaben übernehmen. Man spricht von
”
Smart Materials“, also intelligenten Materialien. Hierbei handelt es sich um Stoffe
mit erweiterter Funktionalität, die auf verschiedene Stimuli mit gewünschten Än-
derungen reagieren. Die Palette an verfügbaren Smart Materials ist in den letzten
Jahren stark gewachsen und erstreckt sich in alle denkbaren Anwendungsberei-
che. Als Beispiele seien hier Formgedächtnislegierungen [122], biodegradierbare
Humanimplantate [20] und das Magnetic Drug Targeting genannt [2, 59]. Um die
erweiterte Funktion von Smart Materials zu steuern, also die gewünschte Eigen-
schaftsänderung gezielt hervorzurufen, ist ein äußerer Stimulus nötig. Als Stimuli
kommen elektrische Felder [49,128], mechanische Lasten, chemische Trigger wie
der pH-Wert [34] sowie magnetische Felder in Frage [34]. Magnetfelder nehmen
als Stimulus eine prominente Rolle ein, unter anderem, weil sie technisch relativ
einfach zu realisieren sind.
Die magnetorheologischen Flüssigkeiten (MR-Flüssigkeiten) sind die wahrschein-
lich bekanntesten und ältesten magnetischen Hybridmaterialien. Der Begriff wurde
1951 von Jacob Rabinow etabliert, der auch eine erste Anwendungsmöglichkeit die-
ser Materialien in Flüssigkeits-Kupplungen propagierte [92,93]. Bei diesem Mate-
rial werden magnetische Mikropartikel ab einer Größe von wenigen Mikrometern in
einer Trägerflüssigkeit suspendiert.
”
Magnetorheologisch“ meint die Beeinflussbar-
keit der rheologischen, oder auch im weiteren Sinne mechanischen, Eigenschaften
durch applizierte Magnetfelder. So lassen sich durch äußere Magnetfelder Visko-
sität und damit Dämpfungseigenschaften dieser Materialien steuern [34, 83, 96].
MR-Flüssigkeiten haben als steuerbare Fahrwerkskomponenten in Kraftfahrzeugen
[26, 78], Bremsen [24] und Dämpfern [30, 57] breite Anwendungsmöglichkeiten
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erschlossen. Abbildung 1.1 zeigt als Anwendungsbeispiel ein Dämpferelement mit
MR-Flüssigkeit für Fahrzeugsitze [57].
Abb. 1.1: Darstellung eines Dämpferelements für Fahrzeugsitze des Typs Rheonetic
RD-1001/4 mit magnetorheologischer Flüssigkeit. Der Elektromagnet im
Kolben erlaubt die Steuerbarkeit der Viskosität des MR-Flüssigkeit, und
so die Veränderung der Dämpfungseigenschaften der Vorrichtung. [57]
Problematisch bei diesen Materialien ist die Stabilität der Suspension. Aufgrund
ihrer Größe lassen sich magnetische Mikropartikel kaum stabil suspendieren, sie
neigen stark zur Sedimentation. Um dieses Problem zu überwinden, wurden in
den 60er Jahren Experimente mit kleineren magnetischen Nanopartikeln mit ei-
ner Größe von typischerweise 5nm bis 15nm [34] durchgeführt. In der Regel wer-
den die Partikel mit polymeren Oberflächenbeschichtungen versehen, um Agglo-
meration zu vermeiden und eine stabile Suspension zu gewährleisten [83]. Ste-
ve Papell gelang es, magnetische Nanopartikel langzeitstabil in einer Flüssigkeit
zu suspendieren und die Beeinflussbarkeit vom Fließverhalten durch Magnetfelder
zu erhalten. Er erlangte so ein Patent [87]. Solche Materialien werden Ferroflui-
de genannt. Diese stehen seitdem im Zentrum des Interesses magnetischer Hy-
bridmaterialien [4, 10, 79, 85, 99]. Im Gegensatz zu MR-Flüssigkeiten sind die er-
reichbaren mechanischen Eigenschaftsveränderungen durch die wesentlich kleine-
ren Partikel nur schwach ausgeprägt, aber dennoch nachweisbar [85]. Die vielfäl-
tigen Anwendungsmöglichkeiten von Ferrofluiden bedienen sich der magnetischen
Beeinflussbarkeit der Strömung [2,59,96], der magnetisch induzierbaren Konvek-
tion [96,100] und der Funktionalisierbarkeit der enthaltenen Nanopartikel [2,59].
Daraus ergeben sich heute vielfältige Anwendungsmöglichkeiten, beispielsweise als
flüssige Dichtungen [96] oder zur Lautsprecherkühlung [96,100]. Besonders in der
Medizin hat sich in den letzten Jahren durch Verfahren wie dem Magnetic Drug
Targeting [2, 59, 82] oder der magnetische Hyperthermie [50, 52] ein breites An-
wendungsfeld für Ferrofluide in neuartigen Krebstherapien erschlossen. Abbildung
1.2 zeigt das Prinzip des Magnetic Drug Targeting [82].
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Abb. 1.2: Anwendung von Ferrofluid im Magnetic Drug Targeting. Das Ferrofluid ist
mit Chemotherapeutika versehen und lässt sich nach arterieller Injektion
durch Magnetfelder im Tumor konzentrieren. [82]
Auch heutzutage sind noch lange nicht alle physikalischen Effekte im Zusammen-
hangmit Ferrofluiden vollständig verstanden. Zudem ist auch hier die langzeitstabile
Suspension der magnetischen Nanopartikel immer noch eine Herausforderung. Dies
führt dazu, dass Ferrofluide vergleichsweise empfindlich und teuer, und daher wei-
terhin Gegenstand der Forschung sind. Probleme, die generell im Zusammenhang
mit flüssigen Trägermaterialien auftreten, sind die Verdunstung von Trägerflüssig-
keit und Leckage. Das motiviert den Ansatz, die Matrix, also das flüssige Träger-
material, durch einen Festkörper zu ersetzen. Neben Schäumen [38,104,110], Ge-
len [34,97,125] und Plastomeren [129], werden bevorzugt weiche Elastomere als
Trägermaterial eingesetzt. Man bezeichnet das Trägermaterial auch als Matrix. Auf
diesem Wege lassen sich sogenannte magnetorheologische Elastomere realisieren,
kurz: MR-Elastomere.
Durch eine feste Matrix lassen sich die Partikel einfacher und langzeitstabiler einbin-
den und Sedimentationseffekte oder gar Leckagen vermeiden. Durch die tragfähige
Matrix können wiederum auch größere Partikel mit Durchmessern bis über 100µm
eingesetzt werden. Genauso wie MR-Flüssigkeiten erlauben auch diese Materialien
eine Beeinflussung der mechanischen Eigenschaften, wie E-Modul und Dämpfungs-
eigenschaften, durch äußere Magnetfelder [18, 58, 112]. MR-Elastomere werden
heute bereits als Schwingungsdämpfer für Gebäudefundamente [70], Vibrations-
dämpfer [28], magnetisch steuerbare Ventile [19, 131] und als Komponenten für
diverse Sensoren oder Aktoren [90,123] eingesetzt. Anwendungspotentiale zeigen
sich weiterhin im Bereich der Robotik [135,136]. Abbildung 1.3 zeigt die Anwendung
eines MR-Elastomers in einem magnetisch steuerbaren Ventil [19].
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Abb. 1.3: Anwendung eines MR-Elastomers in einem Ventil. Die Applikation eines
Magnetfelds erlaubt die Verformung des MR-Elastomers und damit die
Steuerung des Ventils. [19]
Eine Möglichkeit, das Funktionspotential von MR-Elastomeren weiter zu steigern,
bietet die Verwendung von hartmagnetischen Partikeln. In den heute realisierten
Anwendungen von MR-Elastomeren, von denen die wichtigsten zuvor vorgestellt
wurden, dominiert die Verwendung von weichmagnetischen Partikeln. Typischer-
weise sind dies Carbonyleisenpartikel. Dies sind Partikel aus reinstem Eisen, wel-
che entsprechend ihrer Synthesemethode Carbonyleisenpartikel genannt werden.
Hartmagnetische Partikel, beispielsweise aus Neodym-Eisen-Bor (NdFeB), lassen
sich permanent magnetisieren. Man spricht von Remanenz. Die Verwendung von
hartmagnetischen Partikeln in MR-Elastomeren führt zu einer erweiterten Funktio-
nalität des Materials [67,103,113]. So lassen sich auch MR-Elastomere mit hartma-
gnetischen Partikeln in starken Magnetfeldern dauerhaft magnetisieren, was zu ir-
reversiblen Veränderungen der makroskopischen und mikroskopischen Eigenschaf-
ten führt [17,103]. Dies ermöglicht eine gezielte Beeinflussung der Eigenschaften
auch nach der Herstellung des Materials. Der aktuelle Stand der Forschung zu hart-
magnetischen MR-Elastomeren wird in Kapitel 2.1 umrissen.
MR-Elastomere weisen trotz der genannten Vorteile gegenüber flüssigkeitsbasier-
ten Materialien ihre eigenen Schwierigkeiten auf. Durch die im Vergleich zu MR-
Flüssigkeiten festere Matrix, lassen sich nur vergleichsweise kleinere magnetisch
induzierte Effekte erreichen. Des Weiteren können durch Materialermüdung und
viskoses Verhalten der Matrix irreversible Eigenschaftsveränderungen auftreten,
welche für einige Anwendungen unerwünscht sein können [45, 102]. Die Kombi-
nationsmöglichkeiten aus diversen Elastomermatrices, verschiedensten magneti-
schen Partikeln und mannigfaltigen Synthesemethoden ermöglichen eine bisher un-
überschaubare Bandbreite an Materialien, deren Eigenschaften untereinander kaum
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vergleichbar sind. Dies erschwert einerseits eine systematische und umfassende Er-
forschung von MR-Elastomeren, zeigt aber andererseits die Mannigfaltigkeit der po-
tentiellen Anwendungsbereiche. UmMR-Elastomere in Zukunft gezielt entsprechend
den Ansprüchen einer bestimmten Anwendung zu designen und abzustimmen, müs-
sen zuerst die physikalischen Hintergründe und Zusammenhänge verstanden sein,
was bis heute nicht vollständig erreicht ist.
Bei MR-Flüssigkeiten und Ferrofluiden [84,91,138], sowie auch bei MR-Elastomeren
[11,34,46], spielt die Bildung von Partikelketten im Magnetfeldeinfluss eine zentra-
le Rolle für die sich ergebenden makroskopischen Eigenschaften. Des Weiteren ist
inzwischen bekannt, dass die innere Partikelstruktur in MR-Elastomeren im Allge-
meinen, maßgeblich für deren makroskopische Eigenschaften ist [34,67]. Das Wort
”
Partikelstruktur“ fasst die spatiale Verteilung der Partikel und die Veränderung die-
ser durch verschiedene äußere Einflüsse zusammen. Die Analyse der Partikelstruk-
tur in MR-Elastomeren und das Verständnis aller Einflussparameter auf die Partikel-
struktur bilden einen Schlüssel, um das komplexe Verhalten von MR-Elastomeren
zu ergründen. Der Wunsch nach Strukturaufklärung in magnetischen Hybridmate-
rialien führt zur Anwendung mikroskopischer Methoden [31,133], Neutronenklein-
winkelstreuung [91] und röntgentomographischer Messungen. Durch letztere las-
sen sich zerstörungsfrei dreidimensionale Informationen über die Partikelstruktur
gewinnen. Die Röntgen-Mikrotomographie (µ-CT) hat sich zur Analyse komplexer
Partikelstrukturen [11, 12, 46, 124] und Partikelbewegungen [44, 45, 103] in MR-
Elastomeren und weiteren magnetorheologischen Hybridmaterialien [104,110] be-
sonders bewährt.
Eine wichtige Fragestellungen die sich zum Verhalten von MR-Elastomeren ergibt,
ist die Frage nach dem konkreten Zusammenwirken von Magnetfeldern und Par-
tikelbewegung. So liegen die Prozesse, welche zur Bildung von Partikelketten in
MR-Elastomeren führen, noch weitestgehend im Dunkeln. Des Weiteren ist das Zu-
sammenspiel von veränderlicher Partikelstruktur und globalen mechanischen Ein-
genschaften noch nicht vollständig verstanden. Wie bereits angedeutet, sind die Ei-
genschaften von MR-Elastomeren stark von deren Komposition abhängig. Inwieweit
die Verwendung unterschiedlicher Arten von Partikeln und deren Einbettung in die
Matrix, sowie die Eigenschaften der verwendeten Matrix selbst, das Verhalten des
MR-Elastomers beeinflussen, ist weiterhin Gegenstand aktueller Forschung. In den
letzten Jahren hat sich gezeigt, dass eine gezielte Verknüpfung von experimenteller
Analyse der Partikelstruktur und theoretischer Betrachtung des Materialverhaltens
in Form von analytischen Modellierungen [88,89,102,119] und Simulationen mit-
tels erweiterter Finite-Elemente-Methode (XFEM) [60, 61, 111] neue Erkenntnisse
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liefern kann. Diese Erfolge motivieren umso mehr umfassende Experimente zur
Partikelstrukturanalyse in MR-Elastomeren.
Hier knüpfen die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten und ausgewerteten Ex-
perimente an. Das vorliegende Schriftstück beschäftigt sich mit der Partikelstruktur
von Neodym-Eisen-Bor-Partikeln in MR-Elastomeren. Die tomographische Charakte-
risierung der Partikelstruktur bildet dabei den Kern. Im Rahmen dieser Arbeit gelang
es ein Material zu synthetisieren, bei welchem sich magnetisch induzierte Verände-
rungen in der Partikelstruktur beobachten lassen, und welches gleichzeitig als Folge
dessen eine Veränderung der makroskopischen Eingenschaften zeigt. Auf diese Wei-
se wird eine skalenübergreifende Betrachtung erreicht, von der Mikrometerskala der
Partikelbewegung zum makroskopischen Materialverhalten. So lassen sich aus den
gewonnenen Erkenntnissen klare Rückschlüsse auf das Zusammenwirken von Parti-
kelstruktur und magnetischen sowie mechanischen Eigenschaften ziehen. Des Wei-
teren wird in der vorliegenden Arbeit der Kettenbildungsprozess charakterisiert und
in ursächlichen Zusammenhang mit wirkenden Magnetfeldern gebracht. Ein weite-
rer zentraler Aspekt ist hier die Trennung von Effekten, welche durch die Remanenz
der Partikel selbst verursacht werden, und jenen, die durch von außen applizierte
Magnetfelder bedingt sind. Die durchgeführten Experimente knüpfen an bestehende
Arbeiten an, in denen die Partikelstruktur von MR-Elastomeren tomographisch un-
tersucht wurde. Der Großteil der heute zur Verfügung stehenden Quellen beschäftigt
sich mit einer Strukturaufklärung von Kompositmaterialien, in welchen zwar Parti-
kelbewegungen beobachtet werden, aber keine Beeinflussung der mechanischen Ei-
genschaften durch Magnetfelder nachgewiesen werden konnte. [11,12,44–46]. Ver-
breitet ist weiterhin die Charakterisierung der Partikelstruktur über Methoden, wel-
che ausschließlich die Partikelgesamtheit betrachten [11,12,46]. In der vorliegen-
den Arbeit gelang es darüber hinaus, auch die Bewegung von Einzelpartikeln in der
Matrix infolge äußerer Stimuli zu verfolgen. Eine Partikelzuweisung (englisch: parti-
cle tracking) ermöglicht die Evaluation der Partikelbewegung auf Einzelpartikelbasis
zwischen zwei Zuständen durch die Anwendung von Methoden digitaler Bildverar-
beitung auf die tomographisch erhobenen 3D-Bilddaten der Partikelstruktur. Bisher
war die Anwendung dieser Methode auf Materialien mit einer niedrigen Konzentra-
tion von Eisenpartikeln beschränkt [44,45]. Durch die Applikation fortschrittlicher
Bildverarbeitungsmethoden auf Tomogramme mit hoher Auflösung und Bildqualität
gelang es im Rahmen dieser Arbeit, die Partikelkonzentration des untersuchten MR-
Elastomers zu erhöhen. Diese höher konzentrierten Materialien zeigen zusätzlich zu
den beobachteten Veränderungen der Partikelstruktur auf Einzelpartikelbasis auch
magnetorheologische Eigenschaften. Damit konnte hier erstmals die Kombination
beider Aspekte an ein und demselben Material vollständig charakterisiert werden.
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Eine weitere zentrale Fragestellung im Zusammenhang mit MR-Elastomeren betrifft
die Einbettung der Partikel in die Matrix, welche die Wechselwirkung beider Kompo-
nenten maßgeblich prägt. Um diesen Aspekt am verwendeten Material zu charakte-
risieren, wurden Messungen mittels konfokaler Fluoreszenzmikroskopie (englisch:
laser scanning microscopy, LSCM) durchgeführt. Um die geforderten Rückschlüsse
über die gegenseitige Beeinflussung von makroskopischen Eigenschaften und Par-
tikelstruktur treffen zu können, müssen die Ergebnisse im Zusammenhang mit den
magnetischen Eigenschaften des Materials und den mechanischen Charakteristika
des Matrixmaterials betrachtet werden. Um diese Aspekte mit einzubeziehen, wur-
den rheologische Experimente am Matrixmaterial und eine Charakterisierung der
magnetischen Eigenschaften des Partikelmaterials mittels Vibrationsmagnetometrie
(englisch: vibrating-sample magnetometry, VSM) durchgeführt. Das Verhalten der
einzelnen Partikel im Magnetfeld spielt für die Strukturbildungsprozesse eine zen-
trale Rolle. Mittels Röntgenbeugungsmessungen (englisch: x-ray diffraction, XRD)
konnten die nötigen Erkenntnisse zum magnetischen Verhalten der Partikel gewon-
nen werden.
Im Ergebnis liegt eine umfassende Beschreibung eines hartmagnetischen MR-Elas-
tomers vor, die durch die starke Verknüpfung der einzelnen Messmethoden neue
Erkenntnisse über das Zusammenspiel von mechanischen, magnetischen und struk-
turbezogenen Eigenschaften offenbart. So werden skalenübergreifende Zusammen-
hänge von mikroskopischen Partikelbewegungen zum makroskopischen Material-
verhalten geschaffen. Die hier gewonnenen Erkenntnisse und diskutierten Aspekte
tragen zu einem tieferen Verständnis des Verhaltens dieser Materialien bei, um die
Probleme und Schwierigkeiten von MR-Elastomeren zu überwinden und diese zu-
künftig gezielt für deren Anwendungen auslegen zu können.
2 Grundlagen
In diesem Kapitel wird zunächst ein Überblick zu magnetorheologischen Elastome-
ren und deren Komponenten gegeben. Um eine Einordnung der vorliegenden Ar-
beit vornehmen zu können, wird an dieser Stelle der Stand der Forschung zu hart-
magnetischen MR-Elastomeren zusammengefasst. Darüber hinaus wird das Prinzip
der Röntgen-Mikrotomographie als zentrale Methode eingeführt und auf relevante
Grundlagen der Bildverarbeitung und -auswertung eingegangen.
2.1 Magnetorheologische Elastomere
Magnetorheologische Elastomere (MR-Elastomere) sind magnetische Kompositma-
terialien, bei denen magnetische Mikropartikel in eine Elastomermatrix eingebettet
sind. Sie sind damit von magnetorheologischen Flüssigkeiten [83], MR-Plastomeren
[129], MR-Gelen [97, 125] und MR-Schäumen [38, 104, 110], welche eine andere
Matrix verwenden, abzugrenzen. Genovéva Filipcsei et al. [34] geben einen Über-
blick über die Systematik verschiedener magnetischer Hybridmaterialien. All die-
se Materialien vereint die Sensitivität ihrer mechanischen Eigenschaften gegen-
über äußeren Magnetfeldern, während die generellen mechanischen Eigenschaften
von MR-Elastomeren von der Elastomermatrix geprägt sind. Der Name
”
magneto-
rheologisch“ wurde ursprünglich für magnetorheologische Flüssigkeiten definiert
und bezeichnet hier im übertragenen Sinne die Beeinflussbarkeit der mechani-
schen Materialeigenschaften durch Magnetfelder. Dadurch sind MR-Elastomere von
herkömmlichen magnetischen Gummis und flexiblen Dauermagneten abzugrenzen,
welche diese Eigenschaftsänderung nicht zeigen.
2.1.1 Elastomermatrix
Die gebräuchlichsten Elastomere zur Herstellung von MR-Elastomeren sind Silikon-
elastomere auf Basis von Polydimethylsiloxanen (PDMS) [34,36,126]. Entscheidend
sind hier die guten elastischen Eigenschaften mit sehr niedrigem viskosen Anteil.
Mit Silikonelastomeren lassen sich besonders weiche Matrices herstellen, was den
erwünschten hohen magnetorheologischen Eigenschaften zugutekommt.
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Polydimethylsiloxane sind unverzweigte Polymerketten aus abwechselnd Silizium-
und Sauerstoffatomen, mit jeweils zwei Methylgruppen an den Siliziumatomen. Ihre
chemische Struktur ist in Abbildung 2.1 angegeben.
Abb. 2.1: Strukturformel von PDMS (Silikonöl). Die Kettenlänge beeinflusst die
Viskosität maßgeblich. Längere Polymerketten führen zu höheren
Viskositäten.
Um aus PDMS vernetzte und damit elastische Polymere zu gewinnen, gibt es ver-
schiedene Ansätze. Der gebräuchlichste ist eine Additionsreaktion [36] aus Poly-
mer und Copolymer (Crosslinker). Beide Komponenten sind mit unterschiedlichen
Gruppen funktionalisiert. Unter Einfluss eines Katalysators (meist Platinverbindun-
gen) reagieren beide Polymere bei Raumtemperatur zu einem Polymernetzwerk
ohne weitere Reaktionsprodukte. Das Polymer ist hier mit Vinylgruppen versehen
(CH=CH2), das Copolymer mit H-Atomen. So ergeben sich an den Verknüpfungs-
punkten Verbindungen über -CH2-CH2-. Die Reaktion ist in Abbildung 2.2 darge-
stellt.
Die Polymerisationszeit kann durch die Katalysatorkonzentration gesteuert werden.
Des Weiteren kann mit erhöhten Temperaturen die Reaktion beschleunigt werden.
Die Viskosität des Ausgangspolymers wird maßgeblich durch die Kettenlänge be-
einflusst. Auf die mechanischen Eigenschaften des Reaktionsprodukts hat dies nur
geringe Auswirkung. Über die Menge des Crosslinkers kann der Vernetzungsgrad
und so der E-Modul des vernetzten Elastomers gesteuert werden. So lassen sich
auch sehr weiche Materialien mit E-Moduln weit unter 10kPa herstellen. Bei den hier
verwendeten Elastomeren wird ein idealelastisches Verhalten angestrebt. Das Reak-
tionsprodukt soll sich nur vollständig reversibel verformen lassen. Viskose Anteile,
also bleibende Verformungen durch Fließen, sind nicht erwünscht. Die Vermeidung
viskoser Anteile am Verformungsverhalten kann durch die korrekte Einstellung des
stöchiomtetrischen Verhältnisses zwischen Polymer und Copolymer erreicht werden.
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Abb. 2.2: Reaktion eines vinylterminierten Polydimethylsiloxans (Silikonpolymer)
und Silikon-Copolymer unter Einwirkung eines Platinkatalysators zu ei-
nem vernetzten Silikonelastomer [126].
2.1.2 Magnetische Partikel
Als gebräuchlichste Partikel für MR-Elastomere haben sich Carbonyleisen-Partikel
(CIP) etabliert [34,113]. Carbonyleisen ist ein Pulver aus hochreinem Eisen, wel-
ches durch die Zersetzung von gereinigtem Eisenpentacarbonyl entsteht [76]. Ei-
sen weist eine hohe Anfangssuszeptibilität auf, das heißt, es lässt sich bereits mit
schwachen Magnetfeldern stark magnetisieren [15, 34, 113]. Bei der Verwendung
in MR-Elastomeren führt das zu ausgeprägten magnetorheologischen Eigenschaf-
ten [67, 105, 118]. In der vorliegenden Arbeit wurden anstelle von CIP hartma-
gnetische Neodym-Eisen-Bor-Partikel (NdFeB) verwendet. Hartmagnetische Parti-
kel können gegenüber weichmagnetischem Eisen permanent magnetisiert werden.
Gleichzeitig ist ihre Magnetisierbarkeit bei kleinen Feldern deutlich schwächer als
bei Eisenpartikeln ausgeprägt [15]. MR-Elastomere mit hartmagnetischen Partikeln
weisen gegenüber solchenmit CIP eine erweiterte Funktionalität auf [17,113]. Aktu-
elle Experimente untersuchen auch Mischungen von verschiedenen Partikelarten um
die starken MR-Effekte von weichmagnetischen Partikeln mit der erweiterten Funk-
tionalität von hartmagnetischen Partikeln zu kombinieren [16, 113]. Diese Kom-
bination weist ein Potential für zukünftige Anwendungsmöglichkeiten auf [7, 67].
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Hinsichtlich der Größe werden Partikel im Mikrometerbereich bevorzugt. Kleine-
re Partikel führen allgemein zu kleineren magnetfeldinduzierten Partikel-Partikel-
Wechselwirkungskräften und damit zu weniger ausgeprägtenmagnetorheologischen
Eigenschaften [65,69,109,127,134]. Die Verwendung von größeren Partikeln er-
schwert die Vermeidung von Sedimentation und die Sicherstellung eines homoge-
nen Kompositmaterials stößt an ihre Grenzen. In MR-Elastomeren lässt sich der Ein-
fluss der verwendeten Partikel kaum von dem komplexen Materialverhalten trennen.
Daher werden konkrete Einflüsse der Partikel in Kapitel 2.1.4 im Zusammenhang
mit den mechanischen Eigenschaften und der Partikelstruktur betrachtet. Zuvor soll
jedoch auf die magnetischen Eigenschaften der Partikel eingegangen werden, um
eine Basis zum Verständnis des komplexen Verhaltens von magnetischen Partikeln
in einer weichen Elastomermatrix zu schaffen.
2.1.3 Magnetische Eigenschaften
Die im Rahmen dieser Arbeit relevanten Partikel sind ferromagnetische Metallparti-
kel mit einer Größe im Mikrometerbereich. Das folgende Kapitel legt die Entstehung
von Ferromagnetismus dar und geht dabei auf die Unterschiede von hartmagneti-
schem und weichmagnetischem Verhalten ein. Des Weiteren wird das Ausrichtungs-
verhalten freier magnetischer Partikel entsprechend ihrer magnetischen Anisotropie
erläutert. Abschließend wird auf das magnetische Verhalten von MR-Elastomeren
eingegangen.
Ferromagnetismus
Magnetismus kann nur quantenmechanisch erklärt werden. Die magnetischen Ei-
genschaften von Materie finden ihre Ursache im Verhalten der magnetischen Mo-
mente (Spins) der Elektronen [117]. Im Gegensatz zu paramagnetischen Stoffen,
bei denen die Momente nicht untereinander wechselwirken, tritt unter anderen bei
ferromagnetischen Stoffen eine Austauschwechselwirkung der magnetischen Mo-
mente miteinander auf. Es stellt sich stets jener Zustand der Spins ein, bei dem
Coulomb-Energie der Teilchengesamtheit minimiert wird [117]. Über das Pauli-
Prinzip hängen die Austauschwechselwirkung der Spins mit der Ortswellenfunktion
zusammen. Im ferromagnetischen Fall liegen die Verhältnisse so, dass eine paral-
lele Ausrichtung der Spins energetische günstiger ist. Es ergibt sich ein Material mit
ferromagnetischen Eigenschaften, man spricht von spontaner Magnetisierung [63].
In der Regel bilden Metalle eine Kristallstruktur aus. Das makroskopische Material
weist dabei eine Unterstruktur auf, sogenannte Körner oder Kristallite. Innerhalb
dieser Kristallite, welche üblicherweise eine Größe im Mikro- bis Millimeterbereich
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aufweisen, sind die Atome in einer regelmäßigen Kristallstruktur angeordnet. In-
nerhalb dieser Kristallite finden sich lokal beschränkte Bereiche, in denen alle ato-
maren magnetischen Momente parallel zueinander ausgerichtet sind. Man spricht
von Weissschen Bezirken oder magnetischen Domänen [63]. Diese Domänen ha-
ben eine Größe von bis zu etwa einem Millimeter und sind untereinander durch
Domänenwände voneinander getrennt [63]. In unmagnetisiertem Zustand sind die
magnetischen Momente der einzelnen Weissschen Bezirke nicht einheitlich orien-
tiert. Eine einheitliche Orientierung würde ein starkes Streufeld erzeugen, welches
energetisch ungünstig ist. Die Ursache für die Ausbildung solcher magnetischer Do-
mänen findet seine Ursache also in der Forderung nach einem minimalem Streufeld.
Die magnetischen Momente summieren sich in einem makroskopischen Material zu
null, womit das Material nach außen kein makroskopisches magnetisches Moment
aufweist. Abbildung 2.3 stellt die gemeinsame Ausrichtung der atomaren magneti-
schen Momente innerhalb der Weissschen Bezirke dar.
Wird ein äußeres Magnetfeld auf das Material aufgebracht, bildet sich ein globales
magnetisches Moment, das Material ist magnetisiert. Bei schwachen Magnetfeldern
verschieben sich die Domänenwände, sodass sich jene Weissschen Bezirke vergrö-
ßern, deren magnetische Momente parallel zum äußeren Magnetfeld ausgerichtet
sind. Dadurch verschiebt sich das Gleichgewicht der magnetischen Momente über
alle Weissschen Bezirke und es entsteht ein globales magnetisches Moment. Bei
stärkeren äußeren Magnetfeldern klappen schlagartig die magnetischen Momente
ganzer Weissscher Bezirke um und richten sich dadurch parallel zur externen Feld-
richtung aus. Die Weissschen Bezirke wachsen dabei zusammen. Dieses Umklappen
der Momente wird als Barkhausen-Sprung bezeichnet [63]. Sind alle atomaren ma-
gnetischen Momente im Material parallel zum Feld ausgerichtet, wird das maximale
globale magnetische Moment bei gegebener Temperatur erreicht. Man spricht von
Sättigung der Magnetisierung. Abbildung 2.3 stellt die Vorgänge bei einer Magneti-
sierung und die Weissschen Bezirke eines ferromagnetisches Materials schematisch
dar.
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Abb. 2.3: Darstellung der Weissschen Bezirke beim Magnetisierungsvorgang. Die
atomaren Magnetischen Momente innerhalb der Bezirke sind als parallele
Pfeile angedeutet. Links ist der unmagnetisierte Zustand dargestellt. Bei
Applikation eines externen Magnetfelds (Mitte) wachsen jene Bezirke de-
ren Moment zum Magnetfeld ausgerichtet ist. Durch Barkhausen-Sprünge
richten sich die Momente ganzer Bezirke schlagartig aus. Rechts ist der
Zustand magnetischer Sättigung erreicht. Alle magnetischen Momente
sind zum äußeren Magnetfeld ausgerichtet.
Remanenz und magnetische Anisotropie
Der Magnetisierungsprozess ist nur teilweise reversibel. Je nach Ausprägung der
Reversibilität lassen sich ferromagnetische Materialien mit hartmagnetischen und
weichmagnetischen Eigenschaften unterscheiden. Hartmagnetische Materialien wei-
sen eine hohe Remanenz auf. Das heißt, sie behalten auch nach dem Entfernen des
äußeren Magnetfelds einen großen Teil der Magnetisierung als Remanenzmagne-
tisierung. Bei weichmagnetischen Materialien ist der Magnetisierungsprozess fast
vollständig reversibel. Nach Entfernen des Magnetfelds liegt also wieder weitestge-
hend der Ausgangszustand mit Weissschen Bezirken mit willkürlich ausgerichteten
Momenten vor. Die Ursache dieses unterschiedlichen Verhaltens liegt in der Kopp-
lung zwischen magnetischen Momenten und Kristallstruktur [21, 75]. Man spricht
von Kristallanisotropie [27]. Die Kristallstrukturen der verschiedenen ferromagne-
tischen Materialien begünstigen, je nach Gestalt der Kristallstruktur, eine Kopplung
der Richtung der magnetischen Momente an eine Vorzugsrichtung in stark unter-
schiedlich ausgeprägtem Maße. Je nach Art des Kristalls ergeben sich eine oder
auch mehrere Vorzugsrichtungen, auch leichte Achsen genannt. Bei weichmagneti-
schen Materialien ist diese Kopplung nur sehr schwach ausgeprägt. So lassen sich
die magnetischen Momente mit nur wenig Energieeintrag bereits durch schwache
Magnetfelder gegen die durch die Kristallstruktur vorgegebene leichte Achse ver-
kippen. Beim Entfernen des äußeren Magnetfelds kippen die Momente damit leicht
wieder in ihre Ausgangsrichtung zurück, um den energetisch günstigsten Zustand
mit einer globalen Magnetisierung nahe null zu erreichen. Bei hartmagnetischen
Materialien ist die Kopplung von Kristallstruktur und Richtung der magnetischen
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Momente stark ausgeprägt. Nach entsprechend hohem Energieeintrag durch starke
Magnetfelder bleibt ein Großteil der magnetischen Momente zur kristallstrukturbe-
dingten Vorzugsrichtung ausgerichtet. Das globale magnetische Moment fällt nach
Entfernung des Magnetfelds nicht auf null zurück, eine remanente Magnetisierung
bleibt erhalten. Der Umstand, dass bei hartmagnetischen Materialien ein größerer
Energieeintrag zur Magnetisierung nötig ist, führt im Umkehrschluss auch dazu,
dass sich mit schwachen Magnetfeldern nur geringe Magnetisierungen erreichen
lassen.
Die magnetische Kristallanisotropie [27] und das sich damit ergebende magne-
tisch anisotrope Verhalten spielt für die Ausrichtung von magnetischen Körpern,
beispielsweise Partikeln, in äußeren Magnetfeldern eine zentrale Rolle. So werden
sich frei bewegliche Partikel mit starker magnetischer Kristallanisotropie entspre-
chend ihrer magnetischen Vorzugsrichtung in einem äußeren Magnetfeld ausrich-
ten. Ein weiterer Faktor, der das Ausrichtungsverhalten ferromagnetischer Partikel
im Magnetfeld maßgeblich beeinflusst, ist die magnetische Formanisotropie. Durch
die globale Magnetisierung eines Partikels in einem äußeren Magnetfeld bildet das
Partikel selbst ein Magnetfeld aus, welches der Richtung des äußeren Felds entge-
gengesetzt ist und das magnetische Moment in Summe reduziert [27]. Man spricht
deshalb vom Ent- oder Demagnetisierungsfeld. Die Ausprägung dies Demagneti-
sierungsfelds ist stark von der Geometrie des entsprechenden Objekts abhängig.
Im Umkehrschluss sind die Demagnetisierungsfelder eines Objekts für verschie-
dene Magnetisierungsrichtungen unterschiedlich stark. Für eine Kugel ergibt sich
für jede Magnetisierungsrichtung ein Demagnetisierungsfeld gleicher Stärke. Für
Ellipsoide ist das Demagnetisierungsfeld am schwächsten ausgeprägt, wenn die
Magnetisierungsrichtung parallel zur längsten Ellipsoidachse verläuft [27,63]. Die
sich ergebende Magnetisierung eines ellipsoidförmigen Partikels ist damit von der
Orientierung vom Ellipsoid zur Feldrichtung abhängig. Man erhält ein anisotropes
magnetisches Verhalten: die magnetische Formanisotropie. Mit dem Ziel der Ener-
gieminimierung wird sich ein freies ellipsoidförmiges Partikel auf Grund seiner ma-
gnetischen Formanisotropie stets mit seiner längsten Achse parallel zum äußeren
Magnetfeld ausrichten [27].
Mit der magnetische Formanisotropie und der magnetischen Kristallanisotropie er-
geben sich zwei Mechanismen, welche das Ausrichtungsverhalten frei beweglicher
Partikel im Magnetfeld beeinflussen.
Magnetisierungskurven
Magnetische Materialien werden üblicherweise durch Magnetisierungskurven cha-
rakterisiert. Hierbei wird ein externes Magnetfeld H an das Material angelegt und
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so eine Magnetisierung M des Materials erzeugt. Die Magnetisierung M ist als auf
das Volumen bezogene magnetische Moment definiert. Die Magnetisierung M kann
in Abhängigkeit von der Stärke des externen Magnetfelds H dargestellt werden.
Durch die Betrachtung des magnetischen Verhalten der bloßen Partikel kann in ge-
wissem Maße auf das Verhalten des Hybridmaterials beziehungsweise das Verhalten
der Partikel in der Matrix zurückgeschlossen werden.
NdFeB als auch Carbonyleisen, als Beispiele für ferromagnetische Materialien, zei-
gen Magnetisierungskurven, wie sie in Abbildung 2.4 schematisch dargestellt sind.
Für große äußere Magnetfelder läuft die Magnetisierung in eine Sättigung, beschrie-
ben durch die Sättigungsmagnetisierung MS. Dies ist der Punkt, an dem die ma-
gnetischen Momente im Material maximal sind. Durch die schwächere Kopplung von
magnetischen Momenten und Kristallstruktur wird die Sättigungsmagnetisierung
für Eisen bereits bei niedrigeren Feldern erreicht, als bei NdFeB. Die magnetische
Suszeptibilität χ ist als Anstieg der Magnetisierungskurve ablesbar. Der Anstieg im
Nullpunkt wird als Anfangssuszeptibilität χ0 bezeichnet. Bei Eisen als weichmagneti-
schem Material ist diese besonders hoch. Ein Umstand, der auch durch die schwache
Kopplung von Kristallstruktur zu magnetischen Momenten bedingt ist, und mitver-
antwortlich für die bevorzugte Verwendung von Eisenpartikeln in MR-Elastomeren
ist. So lassen sich durch vergleichsweise schwache Magnetfelder starke magneti-
sche Reaktionen erzeugen [15,113]. Der wesentlichste Unterschied von NdFeB zu
reinem Eisen zeigt sich in der Remanenz, welche sich in Abbildung 2.4 als MR wie-
derfindet. Diese ist bei NdFeB besonders ausgeprägt [67,113].
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Abb. 2.4: Magnetisierungskurven von weichmagnetischen und hartmagnetischen
Materialien mit Remanenz MR. Das hartmagnetische Material besitzt in
diesem Beispiel eine geringe Anfangssuszeptibilität χ0, die Sättigungs-
magnetisierung MS des hartmagnetischen Materials wird nicht erreicht.
Magnetische Eigenschaften von MR-Elastomeren
Das soeben erklärte magnetische Verhalten gilt für Bulk-Material, das reine Metall,
lässt sich aber auch in begrenztem Maße auf Hybridmaterialien übertragen. Genauer
gesagt nur auf solche, in denen das magnetische Material isotrop in dem Trägerma-
terial verteilt ist und sich vor allem nicht bewegen kann. Die Sättigungsmagneti-
sierung MR ist hier direkt proportional zum Gehalt an magnetischem Material [14].
Ist das magnetische Material anisotrop in der Matrix verteilt, treten weitere Effekte
auf. Anisotrope Hybridmaterialien können einerseits fixierte ausgerichtete Partikel
und Partikelketten aufweisen, etwa durch Polymerisation im Magnetfeld, oder an-
dererseits durch die Bewegung der Partikel im Magnetfeld, wenn diese in eine wei-
che Matrix eingebettet sind. Durch die Ausrichtung der Partikel im Magnetfeld und
die Bildung von Ketten erhöht sich die Magnetisierung und damit die Suszeptibili-
tät χ [14]. Anisotrope magnetische Hybridmaterialien weisen also ein anisotropes
magnetisches Verhalten auf. Wenn die Partikel im polymerisierten Zustand in der
Matrix beweglich sind, so ist das magnetische Verhalten zusätzlich vom wirkenden
Magnetfeld und von der Vorgeschichte der Magnetisierung abhängig [113]. Abbil-
dung 2.5 zeigt die Auswirkung einer weichen Matrix auf die Magnetisierungskurve
eines MR-Elastomers, hier mit weichmagnetischen Partikeln. Man erkennt, dass die
Rück-Kurve steiler ist und höhere Magnetisierungswerte aufweist, da bei hohen Ma-
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gnetfeldern die Partikel ausgerichtet wurden und nun verändert auf das Magnetfeld
reagieren. Die Sättigungsmagnetisierung bleibt hiervon wiederum unberührt, da
diese nur vom absoluten Gehalt an magnetischem Material abhängt [14].
Abb. 2.5: Magnetisierungskurve von beweglichen weichmagnetischen Partikeln in
einer elastischen Matrix. Die fortschreitende Magnetisierung führt zu einer
Ausrichtung der Partikel und zur Bildung von Partikelketten. Dies führt zu
höheren Magnetisierungen. So ergibt sich eine Hysterese.
Kommt jetzt zu der weichen Matrix noch ein hartmagnetisches Verhalten hinzu,
ergibt sich ein solch komplexes magnetisches Verhalten, dass einfache Magnetisie-
rungskurven zwar messbar [113,115,120], aber für sich kaum noch interpretierbar
sind. Das magnetische Verhalten ist dann abhängig von dem aktuellen äußeren
Magnetfeld, der bestehenden Remanenz der Partikel, damit also der Magnetisie-
rungsgeschichte und der aktuellen Partikelstruktur, die ebenfalls von der Magneti-
sierungsgeschichte abhängig ist. Aus der Gestalt der sich daraus ergebenden Ma-
gnetisierungskurven ist bisher kaum auf ganz bestimmte Effekte oder Vorgänge zu
schließen, da stets eine komplexe Verkettung von Effekten zu Grunde liegt. Abbil-
dung 2.6 verdeutlicht dieses komplexe Wechselspiel. Hier sind die gegenseitigen
Wechselwirkungen von magnetischem Verhalten, äußeren Feldern, Remanenz, Par-
tikelstruktur und Partikelwechselwirkung mit der Matrix dargestellt. Um das ma-
gnetische Verhalten komplexer Hybridmaterialien in Zukunft besser zu verstehen,
haben sich in den letzten Jahren erweiterte Messmethoden, wie First Order Reversal
Curves, kurz: FORC-Messungen, etabliert [71].
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Abb. 2.6: Wechselwirkungen der magnetischen Komponenten mit der Partikelstruk-
tur in hartmagnetischen MR-Elastomeren mit weicher Matrix.
Zusammenfassend lässt sich sagen, dass bei der Betrachtung von Partikelstrukturen
in MR-Elastomeren drei magnetische Charakteristika entscheidend sind. Erstens:
Die einzelnen Partikel richten sich entsprechend ihrer magnetischen Anisotropie im
Magnetfeld aus. Zweitens: Die Remanenz spielt für das magnetische Verhalten und
die Strukturbildung eine Rolle. Drittens: Das magnetische Verhalten ist von der
veränderlichen Partikelstruktur abhängig.
Neuste Forschungsergebnisse versprechen in Zukunft mit Simulationsmethoden ei-
nen Einblick in dieses komplexe Wechselspiel zu erhalten und so auch das magne-
tische Verhalten besser zu verstehen [111]. Erste Ergebnisse diesbezüglich zeigen,
dass sich innere Magnetfelder und magnetische Wechselwirkungen der Partikel ab-
bilden lassen, jedoch beschränken sich aktuelle Simulationen meist noch auf zwei-
dimensionale Modelle mit wenigen Partikeln. Der Schlüssel zur Übertragung der
Ergebnisse auf makroskopische Volumina liegt in der Simulation von repräsentati-
ven Ausschnitten. Abbildung 2.7 zeigt eine Simulation solch eines repräsentativen
Volumenelements [73]. Aktuelle Simulationen berücksichtigen bereits remanent-
magnetisches Verhalten von NdFeB-Partikeln [60,61,102,121]. Es hat sich gezeigt,
dass Simulationsergebnisse stark von der gewählten Anordnung der Partikel im Mo-
dellelastomer abhängig sind [73]. Um eine Vergleichbarkeit von Messergebnissen
von Hybridmaterialien mit realen Partikelverteilungen und Simulationsergebnissen
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zu erreichen, können tomographisch ermittelte Partikelverteilungen von realen Ma-
terialien als Eingangsdaten für Simulationen zu genutzt werden.
Abb. 2.7: Simulation der mechanischen Dehnung (a) und der Magnetisierung von
Modell-Eisenpartikeln (b) in einer elastischen Matrix, induziert von einem
600mT-Feld [73].
2.1.4 Partikelstruktur und mechanische Eigenschaften
Werden nun die Partikel in die Matrix eingebracht, entsteht das eigentliche Kom-
positmaterial, das MR-Elastomer. Üblicherweise wird eine isotrope Verteilung der
Partikel im Elastomer angestrebt. Dies bedeutet eine ideal zufällige Verteilung der
Partikel im Raum, ohne Dichtegradienten und Vorzugsrichtungen. Des Weiteren las-
sen sich durch gezielt anisotrop hergestellte MR-Elastomere auch anisotrope me-
chanische und magnetorheologische Eigenschaften erwirken. Die Bezeichnung
”
an-
isotropes MR-Elastomer“ meint in den meisten Fällen ein Material mit ausgeprägten
parallelen Partikelketten. Beide Partikelverteilungen sind in Abbildung 2.8 gegen-
übergestellt. Wird bei der Polymerisation des Materials ein homogenes Magnet-
feld angelegt, so gehen die Partikel von ihrer isotropen Verteilung in Partikelket-
ten über [11, 34, 46], die dann im auspolymerisierten Zustand erhalten bleiben.
Die Gestalt dieser Kettenstrukturen ist von diversen Parametern abhängig. So las-
sen sich durch unterschiedliche Magnetfelder, Elastomere, Vernetzungszeiten und
Partikelgehalte die Ausrichtung, Dicke und Abstände der Partikelketten beeinflus-
sen [11,12,46] und sogar übergeordnete Strukturen erzeugen [46].
Mit hartmagnetischen Partikeln lässt sich durch starke Magnetfelder aber auch nach
der Polymerisation eine bleibende Kettenstruktur der Partikel erzeugen, da starke
Partikel-Partikel-Wechselwirkungen der remanent magnetisierten Partikel die Ket-
ten fixieren [103,113]. Mit weichmagnetischen Partikeln lassen sich stabile Ketten
nach der Polymerisation nur erzeugen, wenn die elastische Matrix auch einen signi-
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fikanten viskosen Anteil aufweist, was generell zu irreversiblen Partikelbewegungen
führt [44,45].
Abb. 2.8: Diese Bilder zeigen 3D-Rekonstruktionen von Computertomographieauf-
nahmen von MR-Elastomeren. Dargestellt ist links die Partikelstruktur ei-
nes isotropen MR-Elastomers. Durch Magnetfelder (in diesem Fall wäh-
rend der Polymerisation) lassen sich anisotrope MR-Elastomere mit aus-
geprägten Kettenstrukturen herstellen, rechts abgebildet. [43].
Das Zusammenspiel von elastischen Eigenschaften der Matrix, Partikelbewegung,
Partikel-Partikel-Wechselwirkungen, Partikel-Matrix-Wechselwirkungen und der Ein-
fluss externer Magnetfelder auf das Komposit führt zu einer Vielzahl von mechani-
schen Effekten. Der wichtigste und am tiefgreifendsten untersuchte ist der soge-
nannte
”
Magnetorheologische Effekt“, kurz
”
MR-Effekt“ oder MRE. Dieser charak-
terisiert den Einfluss äußerer Magnetfelder auf das wohl wichtigste mechanische
Charakteristikum von Elastomeren: den E-Modul. Der MR-Effekt ist definiert durch
MRE =
EB − E0
E0
. (2.1)
Es wird ein Verhältnis aus der Änderung des E-Moduls durch die Magnetfeldappli-
kation (EB − E0) und dem E-Modul ohne Magnetfeldapplikation (E0) gebildet. Das
Prinzip wurde vommagnetoviskosen Effekt in magnetischen Flüssigkeiten übernom-
men [85], bei dem Viskositäten die E-Moduln ersetzen. Zwei wesentliche Ursachen
sind für den MR-Effekt verantwortlich. Einerseits führt das applizierte Magnetfeld
zur Bildung von Partikelketten, welche eine tragfähigere Partikelstruktur darstellen.
Damit steigt der E-Modul des Materials. Des Weiteren führt eine durch Magnet-
felder induzierte magnetische Partikel-Partikel-Wechselwirkung zu einer Stabilisie-
rung der Partikelstruktur. Der MR-Effekt ist also durch die Anordnung der Partikel
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und deren magnetische Wechselwirkung bedingt. Der MR-Effekt verschiedener MR-
Elastomere lässt sich nur schwer vergleichen, da seine Ausprägung von mannig-
faltigen Materialeigenschaften abhängt. Bekannterweise wird ein starker MR-Effekt
durch eine weiche Matrix, eine hohe Partikelbeladung und eine hohe Suszeptibilität
der Partikel begünstigt [34, 67, 109, 113]. Große Partikel begünstigen starke MR-
Effekte [109,127]. Des Weiteren ist der MR-Effekt maßgeblich von der Anordnung
der Partikel im Elastomer abhängig [15,67]. Bei anisotropen Elastomeren spielen
die Orientierung der Kettenstrukturen, der mechanischen Belastung und des Ma-
gnetfelds eine wesentliche Rolle für die mechanischen Eigenschaften. Das Material
erhält durch die Richtung der remanenten Magnetisierung ein anisotropes mecha-
nisches Verhalten. So führen ausgeprägte Partikelketten gegenüber einer isotropen
Verteilung zu einem höheren MR-Effekt, wenn Prüfrichtung und Magnetfeldrichtung
mit der Richtung der Ketten übereinstimmen [67]. Als weitere magnetisch induzier-
te Effekte bei MR-Elastomeren seien hier reversible magnetisch induzierte Plastizi-
tät [25,72] und Magnetostriktion [37,41] genannt.
Der folgende Absatz wird den aktuellen Stand der Forschung, speziell in Betrach-
tung von MR-Elastomeren mit hartmagnetischen Partikeln, zusammenfassen. So-
wohl die makroskopischen mechanischen Eigenschaften ohne externes Magnetfeld
als auch die Reaktion auf Magnetfelder lassen sich zusätzlich durch eine vorange-
gangene Magnetisierung des Materials beeinflussen [113]. Der Zusammenhang der
Magnetisierung des Materials mit den mechanischen Eigenschaften und der Par-
tikelbewegung wurde zuvor durch statische und dynamische Messmethoden unter
Magnetfeldeinfluss charakterisiert [16,113,116]. Des Weiteren wurde gezeigt, dass
auch Dämpfungseigenschaften durch externe Felder gezielt beeinflusst werden kön-
nen [114]. Das hartmagnetische Verhalten ermöglicht eine Veränderung der Rich-
tungen von appliziertem Magnetfeld und jenem, welches sich aus der Remanenz
der Materials ergibt. Es wurde nachgewiesen, dass eine parallele Anordnung zu po-
sitiven MR-Effekten führt, eine antiparallele Anordnung zu negativen Effekten [65].
Auch dynamische mechanische Charakteristika sind stark vom Richtungsbezug bei-
der Felder abhängig [134]. Mögliche Variationen von Ketten- und Magnetfeldrich-
tung, sowie der Richtung der mechanischen Belastung und der Remanenz der Probe
sind in Abbildung 2.9 schematisch dargestellt.
Es wurde bereits gezeigt, dass sich MR-Elastomere mit hartmagnetischen Partikeln
für Anwendungen als Sensoren, Aktoren [6] und seismologische Dämpfer [134]
eignen. NdFeB im Speziellen ist als hartmagnetisches Material für Partikel in MR-
Elastomeren besonders vielversprechend [64,113].
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Abb. 2.9: Abhängig von der Orientierung von Magnetfeld und mechanischer Belas-
tung ergeben sich bei MR-Elastomeren anisotrope mechanische Eigen-
schaften. Bei anisotropen MR-Elastomeren und solchen mit hartmagneti-
schen Partikeln kommen weitere Variationsmöglichkeiten hinzu.
2.2 Mikrostrukturanalyse
Wie bereits erwähnt, hängen die mechanischen und magnetorheologischen Eigen-
schaften von MR-Elastomeren maßgeblich von deren innerer Partikelstruktur ab.
Analyse und Charakterisierung der Partikelstruktur sind also der Schlüssel für ein
tieferes Verständnis dieser Materialien. In den letzten Jahren hat sich die Röntgen-
tomographie als bevorzugte Messmethode etabliert und sich zum Mittel der Wahl
herauskristallisiert um Partikelstrukturen [11, 46], deren Abhängigkeiten von Ma-
gnetfeldern [44,45,103] und mechanischen Lasten [105] zu evaluieren. Dieses Ver-
fahren soll im folgenden Kapitel vorgestellt werden. Wesentliche Vorteile sind hier
die zerstörungsfreie Gewinnung von geometrischen 3D-Informationen und die ge-
ringe Beeinflussung der Probe bei der Messung. Des Weiteren wechselwirken Rönt-
genstrahlen nicht mit Magnetfeldern, sodass eine Magnetfeldapplikation bei der
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Röntgentomographie prinzipiell ermöglicht wird. Etablierte Methoden zur Analyse
der Partikelstruktur in magnetischen Flüssigkeiten, etwa diverse Streuexperimen-
te [91], können bei MR-Elastomeren im Wesentlichen nicht angewendet werden, da
hierzu die Partikel deutlich kleiner sein müssten. Elektronenmikroskopische Metho-
den eignen sich ebenfalls nur sehr begrenzt, da sie keine echten 3D-Informationen
liefern, sondern allenfalls oberflächennahe Bereiche ober einzelne Schnitte mit ih-
nen ausgewertet werden können.
2.2.1 Röntgentomographie
Das folgende Kapitel fasst die Grundlagen der Röntgentomographie zusammen.
Hierbei wird auf das Messprinzip, die Rekonstruktion der 3D-Bilder, die technische
Umsetzung und auf die Rekonstruktionsartefakte eingegangen. Das Wort
”
Tomogra-
phie“ setzt sich aus dem griechischen θoµη (tome) für
”
Schnitt“ und γραφϵιν (grafëin)
für
”
Schreiben“ zusammen. Das drückt aus, dass hier
”
Schnittbilder“ von Objekten
erzeugt werden können. Die Röntgentomographie bedient sich der Röntgenstrah-
lung, um das Objekt zu durchdringen und so Tiefeninformationen zu gewinnen.
Prinzip
Grundlage jeder Röntgentomographie sind Röntgenbilder, auch Radiogramme ge-
nannt. Röntgenstrahlen, also elektromagnetische Strahlung mit Wellenlängen von
10pm bis 10nm und deren Vermögen Materie zu durchdringen wurden 1895 von
Wilhelm Conrad Röntgen [98] entdeckt. Die Strahlung wird beim Durchgang durch
Materie durch die Wechselwirkungmit der Materie abgeschwächt. Wesentliche Wech-
selwirkungsmechanismen sind die Rayleighstreuung, der Photoeffekt, der Compton-
effekt und die Paarbildung [23]. Durchläuft ein Röntgenstrahl mit der Anfangsinten-
sität I0 entlang der Koordinate y Materie, wird er abhängig vom Schwächungskoef-
fizienten µ der passierten Materie immer weiter abgeschwächt bevor er auf einen
Detektor trifft, der die verbleibende Intensität I misst. Dies wird durch das Lambert-
Beersche Absorptionsgesetz [23] beschrieben:
I(y) = I0 · e−µy. (2.2)
Wird ein heterogenes Material durchstrahlt, ist µ entlang der Koordinate y verän-
derlich und muss als µ = µ(y), beziehungsweise allgemeiner als µ = µ(x, y, z) ausge-
drückt werden. Damit wird der Exponent in Gleichung (2.2) als Integral geschrie-
ben. Durch Bildung des negativen Logarithmus erhält man die Schwächung p , auch
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Projektion genannt, als
p(Y ) = − ln
(
I(Y )
I0
)
=
Y∫
0
µ(y)dy. (2.3)
Damit ergibt sich p als Messgröße, die Projektion des Röntgenstrahls, welche aus
den direkt gemessenen Intensitäten I und I0 bestimmt wird. Gleichung (2.3) macht
deutlich, dass ein einfaches Röntgenbild stets ein Integral und damit eine Über-
lagerung aller passierten Materialien ist. Man kann demnach durch ein Material
”
hindurchsehen“, eine Auskunft über die Lage einzelner Materialien entlang des
Strahlenwegs lässt sich aber noch nicht treffen.
Johann Radon postulierte 1917, dass die zweidimensionale Verteilung einer Größe
bestimmt werden kann, wenn deren Linienintegrale aus jedem Betrachtungswin-
kel bekannt sind [94]. Dies lässt sich nun auf das Linienintegral in Gleichung (2.3)
anwenden. Demnach kann die zweidimensionale Verteilung des Schwächungskoef-
fizienten µ bestimmt werden, wenn alle Integrale der Schwächungskoeffizienten µ
aus allen Betrachtungswinkeln bekannt sind. Die erste technische Umsetzung der
Röntgentomographie für humanmedizinische Zwecke gelang erst 1971 durch God-
frey Hounsfield [53]. Seitdem hat die Röntgentomographie in der medizinischen
Diagnostik eine nicht mehr wegzudenkende Rolle eingenommen. Zentrale Ursache
für die lange Entwicklungszeit bei der Umsetzung war unter Anderem der Umstand,
dass zur tatsächlichen mathematischen Umsetzung des Rekonstruktionsprozesses
leistungsfähige Computer nötig sind. Als Rekonstruktionsprozess bezeichnet man
die Berechnung der räumlichen Verteilung der Schwächungskoeffizienten aus den
aufgenommenen Projektionen. Die Rekonstruktion liefert dann eine dreidimensio-
nale Verteilung eines zu den Schwächungskoeffizienten µ proportionalen Grauwert-
bilds. Abbildung 2.10 stellt ein Radiogramm sowie ein Schnittbild aus einem re-
konstruierten 3D-Bild eines MR-Elastomers dar. Dieses 3D-Bild bezeichnet man ge-
meinhin als
”
Tomogramm“.
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Abb. 2.10: Links ist ein Radiogramm der hier verwendeten Probe gezeigt, rechts
ein axiales Schnittbild durch das rekonstruierte 3D-Bild. Der Mehrwert
der echten 3D-Information gegenüber einem Radiogramm, welches eine
Überlagerung der Partikel zeigt, wird offensichtlich.
Rekonstruktion
Ziel der Rekonstruktion ist es, aus den aufgenommenen Röntgenbildern aus vielen
Betrachtungswinkeln, entsprechend Radons Theorem, die räumliche Verteilung der
Schwächungskoeffizienten zu berechnen. Die meisten heute verwendeten Rekon-
struktionsalgorithmen nutzen die gefilterte Rückprojektion auf Basis des Fourier-
Slice-Theorems. Hierauf wird im Anschluss eingegangen. Es soll aber auch erwähnt
werden, dass im Laufe der letzten Jahre algebraische Rekonstruktionsverfahren an
Bedeutung gewannen. Bei diesen Verfahren wird eine direkte iterative Berechnung
der Verteilung der Schwächungskoeffizienten durchgeführt [5,39,130]. Diese Me-
thode ist sehr rechenintensiv, kommt aber auch mit weniger Aufnahmewinkeln zu
guten Ergebnissen mit vergleichsweise guter Bildqualität.
Um den Rekonstruktionsprozess anschaulich darzustellen, wird an dieser Stelle auf
ein zweidimensionales Phantombild zurückgegriffen, welches zur weiteren Vereinfa-
chung mit Parallelstrahlen virtuell tomographiert wird. Die zugrundeliegende Mathe-
matik soll hier auf ein Mindestmaß beschränkt werden, um ein bildliches Verständ-
nis von der Funktion des Prozesses zu erlangen. Die mathematischen Hintergründe
sind an anderer Stelle umfassend ausgeführt worden [23,47,74]. Ausgangspunkt
der Rekonstruktion sind die aufgenommenen Projektionen des zweidimensionalen
Phantoms, in ihrer Gesamtheit entsprechend Radons Theorem als Radontransfor-
mation R benannt. Nach Gleichung (2.3) wird für jeden Winkel ϕ das Integral der
Schwächungskoeffizienten berechnet. Für den zweidimensionalen Parallelstrahl er-
26 2 Grundlagen
gibt sich eine einzelne Projektion als
p(ϕ, x) = − ln
(
I
I0
)
=
Y∫
0
µx,ϕ(y)dy. (2.4)
Abbildung 2.11 veranschaulicht das Zustandekommen der Projektionen. Jede Pro-
jektion bildet eine Spalte im Sinogramm. Die Gesamtheit aller Projektionen ergibt
sich als Radontransformierte der Schwächungskoeffizienten mit
R{µ(x′, y′)} = p(ϕ, x). (2.5)
Die Bezeichnung der Koordinaten x′ und y′ des Phantombilds wurden gewählt, um
sie von den Koordinaten ϕ und x der Projektionen zu unterscheiden.
Abb. 2.11: Projektion des Phantombilds durch einen Parallelstrahl für einen Winkel
entsprechend der Radontransformation.
Zur Rekonstruktion des Phantombilds aus den Projektionen wird die Rückprojektion
als inverse Radontransformation µ(x′, y′) = R(−1){p̂(ϕ, x)} durchgeführt. Der intuitive
Schritt ist die ungefilterte Rückprojektion. Bildlich gesprochen, werden hierzu die
einzelnen Spalten des Sinogramms, also die einzelnen Projektionen entsprechend
ihres Aufnahmewinkels, in ein Bild aufgetragen. Das Phantombild, die Sinogramme
und die Rückprojektionen sind in Abbildung 2.12 dargestellt.
Für wenige Projektionen, also große Winkelschritte, ist das Zustandekommen der
Rekonstruktion anschaulich nachvollziehbar. Abbildung 2.12 verdeutlicht dies. Es
zeigt sich, dass die so erhaltene Rekonstruktion von ungenügender Qualität und
mangelnder Schärfe ist. Des Weiteren ist ersichtlich, dass die Qualität der Rekon-
struktion mit der Anzahl der Projektionswinkel zunimmt. Die Zahl der Winkelschritte
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Abb. 2.12: Radontransformation, gefilterte und ungefilterte Rückprojektion am Bei-
spiel eines Phantombilds für verschiedene Anzahlen vonWinkelschritten.
ist also ein wesentliches Element zur Beeinflussung der Auflösung der Rekonstruk-
tionen und zur Vermeidung von Rekonstruktionsartefakten. Ursache der Weich-
zeichnung ist eine Überbetonung der tiefen Frequenzen des Bilds im Frequenzraum
bei der ungefilterten Rückprojektion.
Um nun zu der in Abbildung 2.12 gezeigten gefilterten Rückprojektion zu gelangen,
ist eine Wichtung der Frequenzen durch eine Hochpassfilterung nötig. Dies ist nur
nach einer Transformation der Projektionen vom Ortsraum in den Frequenzraum
(Fourierraum) möglich. Hierzu wird ein Verfahren verwendet, welches sich aus dem
Fourier-Slice-Theorem ableitet. Das Fourier-Slice-Theorem besagt, dass die Fou-
riertransformierte F (u, v) der Ausgangsfunktion f(x′, y′), identisch mit der Fourier-
transformierten P (ϕ, q) der Projektion p(ϕ, x) in Polarkoordinaten ist. Der Sachverhalt
lässt sich als
F{f(x′, y′)} = F (u, v) ≡ P (ϕ, q) = F{p(ϕ, q)} (2.6)
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zusammenfassen. F bezeichnet den Operator zur Fouriertransformation. Der durch
das Fourier-Slice-Theorem definierte Zusammenhang ist Abbildung 2.13 veran-
schaulicht. Die Koordinaten ϕ und q der Projektionen im Fourierraum lassen sich
durch u = q ·cos(ϕ) und v = q ·sin(ϕ) in die Koordinaten u und v der Ausgangsfunktion
im Frequenzraum überführen.
Abb. 2.13: Koordinatensysteme im Fourierraum nach dem Fourier-Slice-Theorem
[23].
Die Fouriertransformierte der Projektionen P (ϕ, q) = F{p(ϕ, q)} lässt nun eine direkte
Filterung der Frequenzen mit einem Hochpassfilter zu. Der einfachste Ansatz ist
hier ein Rampenfilter zur Schwächung der tiefen Frequenzen. Dieser betont jedoch
wiederum die hohen Frequenzen zu stark. Aus diesem Grund kommt stattdessen
weitverbreitet der Shepp-Logan-Filter zum Einsatz, welcher diese Überbetonung
vermeidet [47,106]. Daraus ergeben sich nun die folgenden Berechnungsschritte:
1. Berechnung der Fouriertransformierten P (ϕ, q):
P (ϕ, q) = F{p(ϕ, x)} (2.7)
2. Hochpassfilterung mit Filterfunktion G:
P̂ (ϕ, q) = G{P (ϕ, q)} (2.8)
3. Rücktransformation in den Ortsbereich:
p̂(ϕ, q) = F(−1){P (ϕ, q)} (2.9)
4. Rückprojektion analog zur ungefilterten Rückprojektion:
µ(x′, y′) = R(−1){p̂(ϕ, x)} (2.10)
Damit ist an dieser Stelle die Rekonstruktion des Phantombilds abgeschlossen. Es
ergibt sich eine Grauwertverteilung, welche direkt zu den Absorptionskoeffizienten
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des Phantombilds proportional ist. Diese Rekonstruktionsmethode ließe sich nun
auch für ein dreidimensionales Phantombild anwenden, wenn Parallelstrahlen ver-
wendet werden. Die Rekonstruktion kann dann separat für alle Schichten durchge-
führt und anschließend zusammengesetzt werden.
Für die Tomographie mit einem Fächerstrahl, beziehungsweise einem Kegelstrahl,
ist eine Anpassung der gefilterten Rückprojektion nötig [47]. Hierbei ist eine Zer-
legung der Prozedur in diskrete Schichten nicht mehr möglich, da die einzelnen
Strahlen des Kegelstrahls bis auf den Mittelschnitt stets mehrere Schichten des
Objekts durchstrahlen. Des Weiteren ist eine Aufnahme der Projektionen bei einer
vollen Rotation der Probe um 360° nötig, während zuvor 180° reichten, um alle
nötigen Bildinformationen aufzuzeichnen. Zur angepassten gefilterten Rückprojek-
tion kommt in den meisten Fällen ein von Feldkamp, Davis und Kress entwickeltes
Verfahren zum Einsatz, welcher entsprechend der Namen der Entwickler als FDK-
Algorithmus bezeichnet wird [33].
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Technische Umsetzung
In der Praxis lassen sich Röntgentomographie-Anlagen, auch Computertomographie-
Scanner (CT-Scanner) genannt, für verschiedenste Anwendungsfelder konstruieren.
Aufbau und Funktionsweise einer klassischen Röntgenröhre ist in Abbildung 2.14
dargestellt.
Abb. 2.14: Funktionsschema einer klassischen Röntgenröhre. Die Heizspannung UH
bringt die Kathode zum Glühen, sodass sich Elektronen thermisch her-
auslösen, die durch die Beschleunigungsspannung UB beschleunigt wer-
den. Sie treffen auf die Anode, werden dort abrupt durch Wechselwir-
kung mit dem Material gebremst und erzeugen dabei Röntgenstrahlen.
Die Komponenten befinden sich in einem evakuierten Glasgefäß.
Hier werden Elektronen beschleunigt und beim Auftreffen auf die Anode stark ab-
gebremst. Durch die Wechselwirkung der Elektronen mit dem Material der Anode
entsteht Röntgenstrahlung. Bei diesem Verfahren mit klassischen Röntgenröhren
ist das resultierende Energiespektrum breit, es treten also Röntgenstrahlen mit
unterschiedlicher Photonenenergie auf. Man spricht von einem polychromatischem
Röntgenspekturm. Die maximal auftretende Photonenenergie Ephot in keV entspricht
der gewählten Beschleunigungsspannung UB in kV. Mit der Beschleunigungsspan-
nung (und damit der maximalen Photonenenergie) lässt sich der Kontrast der Radio-
gramme steuern. Stark absorbierende Materialien erfordern hohe Beschleunigungs-
spannungen, eine
”
härtere“ Strahlung. Die Intensität der emittierten Strahlung I0
lässt sich durch den Strom, der durch die Elektronen übertragen wird, regulieren.
Die Strahlungsintensität beeinflusst Helligkeit und nötige Belichtungszeit der Radio-
gramme. In Röntgenröhren entsteht die Röntgenstrahlung im Brennfleck, also dort,
wo die Elektronen auf die Anode auftreffen. Von dort aus breiten sich die Röntgen-
strahlen im Raum aus.
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Die Größe des Brennflecks markiert die untere Grenze der erreichbaren Auflösung
der Radiogramme. Mit flächigen Lichtquellen können keine Objekte scharf abgebil-
det werden, welche kleiner als die Lichtquelle ist. Verschiedenste technische Lö-
sungsansätze wurden entwickelt, um immer kleinere Brennflecke zuzulassen und
somit schärfere Radiogramme zu gewinnen [23]. Problematisch ist hier vor allem die
große Menge eingebrachter thermischer Energie in den Brennpunkt. Üblicherweise
kann nur ungefähr 1% der durch die Elektronen eingebrachte Energie in Röntgen-
strahlung umgewandelt werden, der Rest wird als thermische Energie in die Anode
eingebracht.
Um nun die erforderlichen Radiogramme des Objekts, wie von Radons Theorem
gefordert, aus allen Betrachtungswinkeln aufzunehmen, wird in Labortomographie-
anlagen üblicherweise die Probe rotiert, es werden unter “vielen“ Winkeln Radio-
gramme aufgenommen. Die Schrittweite der Winkel beeinflusst direkt die erreich-
bare Auflösung der 3D-Rekonstruktion. Dabei ist es von fundamentaler Wichtigkeit,
dass sich das tomographierte Objekt selbst, abgesehen von der Rotation, nicht be-
wegt. In üblichen Labortomographieanlagen werden zweidimensionale Röntgende-
tektoren eingesetzt. Um die Fläche des Detektors maximal auszunutzen und somit
auch die Auflösung der Radiogramme maximieren zu können, wird in der Praxis der
Abstand zwischen Probe und Detektor variiert und so an die Größe der tomogra-
phierten Probe angepasst. Die Projektion der Probe auf dem Detektor ändert sich
mit variiertem Abstand gemäß dem Strahlensatz. Ermöglicht wird dies aufgrund
der sich vom Brennfleck kegelförmig im Raum ausbreitenden Röntgenstrahlung. So
lassen sich verschieden große Objekte gut mit einer Anlage tomographieren. Das
Funktionsprinzip einer solchen Anlage ist in Abbildung 2.15 dargestellt.
Abb. 2.15: Funktionsschema einer Röntgentomographie-Anlage mit Kegelstrahl-
geometrie und zweidimensionalem Sensor. Die Probe rotiert, sodass
Radiogramme aus jedem Betrachtungswinkel der Probe aufgenommen
werden können.
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Rekonstruktionsartefakte
In der Realität treten bei der Rekonstruktion von Tomogrammen Artefakte auf. Ar-
tefakte sind Bildfehler, die auf die begrenzte Genauigkeit der Messung selbst und
den Rekonstruktionsprozess zurückzuführen sind. Von der Seite der Rekonstruktion
lässt sich die Qualität und Schärfe der rekonstruierten Tomogramme generell durch
eine größere Anzahl an Projektionen, beziehungsweise Winkelschritten, erhöhen. Ab
einer gewissen Anzahl von Projektionen dominieren jedoch messtechnische Größen
wie Detektorauflösung, Positioniergenauigkeit und Größe des Brennflecks die re-
sultierende Unschärfe. Häufig treten Bewegungsartefakte auf, besonders bei der
Tomographie von lebenden Objekten in der Medizin spielt dies eine große Rolle.
Bei der Rekonstruktion wird impliziert, dass alle Projektionen von dem selben Ob-
jekt aufgenommen werden, diese Bedingung wird verletzt, wenn sich das Objekt
bewegt. Im rekonstruierten Tomogramm führt das zu doppelten Konturen und Un-
schärfen. Diesem Problem kann nur durch die Minimierung der Bewegung des auf-
genommenen Objekts begegnet werden. Ein Umstand der bei der Rekonstruktion
in der geschilderten Weise nicht impliziert wird, ist der Einfluss polychromatischer
Strahlung. Der Absorptionsgrad eines Materials hängt von der Energie der Rönt-
genstrahlung ab, sodass der einfache Zusammenhang von Materialart, -dichte und
Absorptionsgrad bei polychromatischer Strahlung nicht erfüllt ist. Niederenergeti-
sche Strahlung wird stärker absorbiert als hoch-energetische. Im rekonstruierten
Tomogramm führt dies zu sogenannten Strahlaufhärtungsartefakten, so genannt,
da die Energie des Röntgenstrahls nach Passieren des Objekts eine höhere mittlere
Energie besitzt, da die niederenergetischen Anteile stärker absorbiert werden. Im
rekonstruierten Tomogramm äußert sich dieser Effekt einerseits als Cupping [47,95]
und andererseits als strahlenförmige Artefakte um stark absorbierende Objekte. Die
Umsetzung einer Methode zur Verminderung von Strahlaufhärtungsartefakten wird
im Rahmen von Kapitel 3.2.3 dargestellt. Ringförmige Artefakte um das Rotations-
zentrum der Probe sind auf Pixel mit abweichender Empfindlichkeit oder gar defekte
Pixel zurückzuführen.
2.2.2 Digitale Bildverarbeitung
Im Ergebnis der tomographischen Aufnahme liegt ein dreidimensionales Grauwert-
bild vor, dessen Grauwerte abhängig von den lokalen Absorptionskoeffizienten im
Objekt sind. Nun lassen sich einzelne Schnittbilder betrachten. Für viele Anwen-
dungsbereiche reicht dies als Ergebnis, da sich hier bereits Vorhandensein und Grö-
ße von Objekten abschätzen und bewerten lassen. Je nach Untersuchungsgegen-
stand können dies beispielsweise Blasen oder Risse in technischen Materialien, oder
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auch Tumore sein. In Wissenschaft und Technik besteht weiterhin häufig der Wunsch
die abgebildeten Objekte zu quantifizieren und zu charakterisieren. Da die Vermes-
sung von vielen kleinen Objekten in zwei- und dreidimensionalen Grauwertbildern
eine häufige Aufgabenstellung ist, die auch in dieser Arbeit von zentraler Relevanz
ist, soll kurz ein Bildbearbeitungsmechanismus vorgestellt werden, der auch bei der
Auswertung von Tomographiedaten weite Verbreitung erlangt hat [42,47]: die Ob-
jektseparation mittels desWatershed-Algorithmus [9]. Als Beispiele werden folgend
zweidimensionale Bilddaten verwendet. Dieses Vorgehen lässt sich jedoch problem-
los und ohne substantielle Änderungen auf den dreidimensionalen Fall übertragen.
Kontrastreiche Grauwertbilder, in denen viele kleine Objekte auftreten, lassen sich
durch eine einfache Schwellwertbildung (Binarisierung) extrahieren und anschlie-
ßend charakterisieren. Hierbei wird das Bild entsprechend des Schwellwerts in Vor-
dergrund und Hintergrund geteilt. Der Schwellwert bildet einen Grenz-Grauwert.
Der Grauwert jedes Pixels wird mit dem Schwellwert verglichen. Je nachdem ob
der Grauwert des Pixels größer oder kleiner ist als der Schwellwert wird das Pixel
dem Vorder- oder dem Hintergrund zugeordnet. Im Ergebnis besitzen die Objekte
des Vordergrunds den Grauwert 1, der Hintergrund den Grauwert 0. In Abbildung
2.16 ist dies beispielhaft gezeigt. Im Rahmen dieser Arbeit werden binäre Bilder zur
Unterscheidung von Grauwertbildern immer rot-schwarz dargestellt und gelabelte
Bilder immer in Falschfarben. Basis zur Findung des Schwellwerts ist das Histo-
gramm, die Häufigkeitsverteilung der Grauwerte im Bild. Im intuitivsten Fall wird
als Schwellwert der Grauwert des Minimums im Histogramms zwischen den beiden
Maxima gewählt. Dieses Verfahren führt jedoch nicht immer zum optimalen Ergeb-
nis, sodass sich mannigfaltige Methoden zur Schwellwertfindung etabliert haben.
Eine gebräuchliche Variante ist die Berechnung des Schwellwerts nach Nobuyuki
Otsu [86]. Bei diesem Verfahren wird das Histogramm in zwei Klassen geteilt. Für
beide Klassen lässt sich die Varianz als Maß der Grauwertstreuung berechnen. Der
Schwellwert nach Otsu ist jener Schwellwert, bei dem der Quotient aus der Varianz
der Grauwerte innerhalb der Klassen und der Varianz zwischen den Klassen ma-
ximal ist. Dabei ist die Varianz innerhalb der Klassen möglichst klein, die Varianz
zwischen den Klassen möglichst groß. Mit diesem Verfahren lässt sich auch bei we-
niger ausgeprägten Minima und Maxima in einem Histogramm ein befriedigender
Schwellwert klar definieren.
Bei beschränkter Kantenschärfe, hohem Bildrauschen und sehr dicht aneinanderlie-
genden Objekten führt eine einfache Binarisierung zum Zusammenwachsen mehre-
rer Objekte, die dann fälschlicherweise im Binärbild als ein großes Objekt evaluiert
werden. Abbildung 2.17 zeigt analog zu Abbildung 2.16 solch ein Negativbeispiel.
Des Weiteren führt eine hohe Kantenunschärfe zu dem Effekt, dass eine Variati-
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on des Schwellwerts zu einem starken Wachsen, beziehungsweise Schrumpfen der
Objekte führt. So ergibt sich die Herausforderung, den Schwellwert so zu wählen,
dass die realen Größen der Objekte repräsentiert werden.
Abb. 2.16: Beispiel einer Binarisierung bei Grauwertbildern mit hoher Kantenschär-
fe. Links ist ein künstlich erzeugtes Grauwertbild mit gut erkennba-
ren Objekten zu sehen, mittig das Ergebnis der Binarisierung mit dem
Schwellwert nach Otsu [86], rechts das Histogramm zum Grauwertbild.
Abb. 2.17: Beispiel einer Binarisierung bei Grauwertbildern schlechter Bildqualität.
Links ist ein künstlich erzeugtes Grauwertbild mit erkennbaren Objek-
ten zu sehen. Das Bild zeigt eine hohe Unschärfe und starkes Rau-
schen. Mittig ist das Ergebnis der Binarisierung mit dem Schwellwert
nach Otsu [86] zu sehen, rechts das Histogramm zum Grauwertbild.
Die Partikel können durch eine einfache Binarisierung nicht sauber von-
einander getrennt werden.
Die Objektseparation mittels Watershed-Algorithmus ist eine mathematische Me-
thode, um besonders bei ungünstigen Bedingungen Objekte aus Grauwertbildern
sicher zu extrahieren, wenn auch eine geschickte Wahl eines Schwellwerts zu kei-
ner zuverlässigen Trennung der Objekte führt. Mit Hilfe des Watershed-Algorithmus
lassen sich nachträglich
”
zusammengewachsene“ Objekte trennen. Dieser Prozess
wird auch als Separation bezeichnet. Die einzelnen Bildbearbeitungsschritte sollen
hier nun kurz dargestellt werden.
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1. Grauwertbild: Die zu extrahierenden Objekte sind aufgrund hoher Kan-
tenunschärfe und sehr dichter Packung der Objekte nicht klar voneinander ab-
grenzbar. Solch ein Bild könnte als unmittelbares Ergebnis einer Computerto-
mographie oder eines anderen bildgebenden Messverfahrens vorliegen.
2. Filterung: Häufig, aber nicht immer, ist es sinnvoll, in einem ersten Schritt
Bildrauschen zu entfernen. Üblicherweise kommt hier der Medianfilter zum Ein-
satz, ein nichtlinearer Matrixfilter, welcher bei guter Reduktion des Rauschens
die Kantenschärfe weniger beeinträchtigt als beispielsweise ein vergleichbarer
arithmetischer Mittelwertfilter [22,47].
3. Binarisierung: Mit der Wahl eines geeigneten Schwellwerts erfolgt die Bi-
narisierung. Wie bereits beschrieben, führt dies allein häufig zu einer mangel-
haften Trennung der Objekte.
4. Negierte euklidische Distanztransformierte: Jedem Pixel des Vorder-
grunds wird als neuer Grauwert der Abstand zum nächsten Pixel des Hin-
tergrunds zugeordnet. Die zukünftigen Objekte bestehen nun also aus
”
Ber-
gen“ mit ihrem höchsten Grauwert in der Objektmitte. Das Ergebnis wird ne-
giert, so werden die Grauwertberge zu -tälern.
5. Watershed-Transformation: Dieser Schritt bildet den namensgebenden
Kern der Prozedur. Bildlich gesprochen werden die Grauwerttäler, wenn man sie
sich als Landschaft vorstellt, mit Wasser geflutet. Die einzelnen Seen treffen
sich bei steigendem Pegel an den Wasserscheiden (englisch: watershed). Im
Ergebnis liegen die Wasserscheiden als Binärbild vor. Diese Linien bilden also
klare Trennlinien zwischen den Objekten.
6. Subtraktion: Das Ergebnis der Watershed-Transformation wird vom binari-
sierten Bild aus Schritt 3 abgezogen, wobei die zusammengewachsenen Objek-
te getrennt werden. Es liegt nun im Idealfall also ein binäres Bild von perfekt
getrennten Objekten vor, welches sich zur weiteren Auswertung eignet.
7. Randobjekte entfernen, Labeling: Häufig folgen nun Prozesse, die an-
geschnittene Randobjekte entfernen und damit von der Auswertung ausschlie-
ßen. Möglich sind auch Schritte, um eventuelle Löcher in den Objekten zu fül-
len. Meistens wird abschließend ein Labeling durchgeführt. Dabei wird jedem
nun klar getrennten Objekt ein eigener Grauwert zugewiesen. Damit sind die
einzelnen Objekte quasi nummeriert, lassen sich bei der späteren Auswertung
voneinander unterscheiden und einzeln adressieren.
36 2 Grundlagen
Die einzelnen Bildbearbeitungsschritte sind entsprechend der obigen Beschreibun-
gen in Abbildung 2.18 dargestellt. Im Ergebnis liegen nach erfolgreicher Separation
sauber getrennte und gelabelte Einzelobjekte zur weiteren Evaluation vor.
Abb. 2.18: Bildbearbeitungsschritte zur Objektseparation mit Hilfe des Watershed-
Algorithmus.
Es sei hier noch auf eine übliche Variante oder Erweiterung des Watershed-Algo-
rithmus hingewiesen: den seeded Watershed-Algorithmus. Hier werden als weitere
Eingangsparameter die Positionen der Minima gebraucht, von denen aus die Tä-
ler befüllt werden. Im einfachsten Fall befindet sich in jeder Objektmitte nach der
Negation der euklidischen Distanztransformierten ein Minimum. So entsteht je Mi-
nimum eine umschließende Wasserscheide und damit ein Objekt. Häufig reicht die
Bestimmung der lokalen Minima aus der Negation der euklidischen Distanztransfor-
mierten nicht aus, da hierbei häufig zusätzliche Minima und damit Wasserscheiden
entstehen. Typisch ist dieses Problem bei stark unförmigen Objekten. So führen
konkave Objekte häufig zu mehreren lokalen Minima in der euklidischen Distanz-
transformierten und damit zu einer ungewollten Trennung der Objekte. Durch eine
geschickte Auswahl der entsprechenden Minima ist mit dem seeded Watershed-
Algorithmus auch die sichere Trennung von Objekten bei noch schlechterer Qualität
der Ausgangsbilder möglich.
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2.2.3 Statistik von Partikelverteilungen
Die räumliche Anordnung beziehungsweise Struktur der Partikel in MR-Elastomeren
ist für die makroskopische mechanischen Eigenschaften dieser Materialien prägend.
Um über dieses Zusammenspiel Erkenntnisse zu gewinnen, muss zunächst die Par-
tikelstruktur in geeigneter Weise charakterisiert werden. Die im vorangegangenen
Kapitel erläuterten Schritte zielen auf eine geometrische Charakterisierung der Ein-
zelpartikel in Bezug auf Ort, Ausrichtung und Form. Hier soll nun eine partikelüber-
greifende Methode zur Auswertung der räumlicher Anordnung der Partikel einge-
führt werden. Eine sehr verbreitete Methode hierzu ist die Bildung der Paarkorre-
lationsfunktion, auch Paarverteilungsfunktion (PCF, englisch: pair correlation func-
tion) [108]. Die Paarkorrelationsfunktion für zweidimensionale Verteilungen nennt
sich Radiale Verteilungsfunktion (RDF, englisch: radial distribution function) und ba-
siert auf dem gleichen Prinzip [56]. PCF und RDF zeigen eine Häufigkeitsverteilung
der Abstände der Objekte zueinander, beziehungsweise geben den Funktionswert
der Auftretenswahrscheinlichkeit des bestimmten Abstands der Objekte an [8,80].
So lassen sich Aussagen über Ordnung und Regelmäßigkeit in der Anordnung sowie
Mindestabstände treffen. Des Weiteren lassen sich Abstände mit gehäufter Auftre-
tenswahrscheinlichkeit von Objekten ablesen, so etwa der Abstand zu den nächs-
ten Nachbarobjekten. Diese Methode ist zur Charakterisierung atomarer Struktu-
ren, welche durch Streuexperimente ermittelt wurden, weit verbreitet [40,81]. Die
PCF g(r) gibt mit
g(r) =
V
4πr2N2
⟨∑
i
∑
j ̸=i
δ(r − |rj − ri|)
⟩
(2.11)
den Zusammenhang zwischen den Abständen r und die Häufigkeit von deren Auf-
treten g. N bezeichnet die Anzahl der Partikel, V das Auswertungsvolumen, ri =
(xi, yi, zi) und rj = (xj , yj , zj) sind die Positionen der Objekte i und j im Raum, rj − ri
deren euklidischer Abstand. Nur wenn dieser Abstand gleich dem Abstand r ist,
ergibt die Dirac-Funktion δ den Wert 1, sonst 0. Mit ⟨. . . ⟩ erfolgt die Summation
über alle Partikel und man erhält g(r). Dies wird für alle Abstände r durchgeführt.
Der Faktor vor den Klammern führt zu einer Normierung der Funktion. Anschaulich
gesprochen wird hier für jedes Partikel in einer umgebenen Kugelschale mit wach-
sendem Radius r nach Partikeln gesucht. Die Häufigkeit der gefundenen Partikel
wird dann für jeden Radius r gewichtet und g(r) berechnet.
Abbildung 2.19 zeigt ein Beispielbild mit der zugehörigen RDF, berechnet mit der
frei verfügbaren Software ImageJ 1.47v [55] mit den Plugins Radial Profile und Ra-
dial Distribution Function. Man erkennt, dass bei diesen auf den ersten Blick zufällig
verteilten Punkten ein Mindestabstand eingehalten wird, und dass ein Abstand von
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ungefähr r ≈ 10 Pixel gehäuft auftritt. Dies ist der mittlere Abstand jedes Punkts zu
seinem nächsten Partner. In diesem Beispiel zeigen die Partikel also eine Nahord-
nung [8].
Abb. 2.19: Beispiel einer radialen Verteilungsfunktion. Links sind die Eingangsda-
ten, rechts die zugehörige Verteilungsfunktion abgebildet.
Dieses Werkzeug lässt sich auf die Charakterisierung von Partikelstrukturen in MR-
Elastomeren übertragen [43,105]. Eine detaillierte Darstellung der mathematischen
Hintergründe findet sich in [43, 77, 108]. Aufbauend auf dieser Methode können
mit erweiterten Berechnungsmodellen richtungsabhängige Informationen über die
Partikelordnung gewonnen werden. Dies wird in Kapitel 3.2.4 genauer beleuchtet.
3 Materialien und Methoden
In diesem Kapitel soll das verwendete Probenmaterial vorgestellt und die applizier-
ten Messmethoden und die Anordnung der Experimente zu sogenannten Messkam-
pagnen dargestellt werden.
3.1 Probenmaterial
Die Bandbreite an Eigenschaften von magnetorheologischen Elastomeren ist so breit
wie die Wahlmöglichkeiten der Komponenten und ihre Zusammensetzung. Folgend
soll die getroffene Wahl der Komponenten begründet und die Synthese der in dieser
Arbeit verwendeten Proben erläutert werden.
3.1.1 Wahl geeigneter Materialien
Es wurde bereits gezeigt, dass NdFeB ein vielversprechender Kandidat als Füllung
für hartmagnetische MR-Elastomere ist. Kriterien für die Auswahl eines Pulvers vom
Markt waren neben den magnetischen Eigenschaften vor allem die Partikelgröße.
Aus Vorarbeiten [105] war bekannt, dass die Partikel zur Durchführung der geplan-
ten Experimente nicht zu klein sein dürfen, sonst lassen sie sich nur mangelhaft
mittels Röntgentomographie vermessen. Des Weiteren ist eine gewisse Streuung
der Partikelgröße und Partikelform wünschenswert, um die einzelnen Partikel geo-
metrisch voneinander unterscheiden zu können. Die Wahl fiel auf das Produkt MQA
der Firma Magnequench (Anderson, Vereinigte Staaten). Dieses Pulver besteht aus
einer Legierung aus Eisen, Neodym, Praseodym, Cobalt, Dysprosium, Bor und Gal-
lium. Die Zusammensetzung und weitere wesentliche Eigenschaften sind in Tabel-
le 3.1 dargestellt. Das Pulver wird als Ausgangsstoff zur Herstellung von starken
NdFeB-Magneten verwendet. Wie aus der Mikroskopaufnahme 3.1 ersichtlich wird,
sind die Partikel splitterförmig und ihre Größe bewegt sich breit gestreut um die
100 µm. Die genaue Partikelgrößenverteilung laut Herstellerangabe findet sich in
Abbildung 3.1 rechts, wobei
”
Größe“ hier Siebgängigkeit bedeutet. So können je
nach Partikelform auch längere Partikel die Siebe passieren.
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Tab. 3.1: Eigenschaften der NdFeB-Partikel (Herstellerangaben)
Dichte [g/cm3] 7,51
Curie-Temperatur [°C] 369
Massenanteil an Eisen [%] >50
Massenanteil an Neodym [%] <33
Massenanteil an Praseodym [%] <3
Massenanteil an Cobalt [%] <7
Massenanteil an Dysprosium [%] <5
Massenanteil an Bor [%] <1,5
Massenanteil an Gallium [%] <1
Abb. 3.1: Links: Mikroskopaufnahme der verwendeten NdFeB-Partikel Magne-
quench MQA [103]. Rechts: Partikelgrößenverteilungen als Dichte- und
Summenverteilung laut Herstellerangabe.
Bei der Wahl des Matrixmaterials müssen einige Anforderungen in einem Material
vereinigt werden. So soll das fertige Material einen niedrigen E-Modul besitzen,
dabei aber vollkommen elastisch sein, also keine viskosen Eigenschaften besitzen.
Nur so lassen sich starke und reversible magnetorheologische Effekte erzielen.
Die begleitenden Messungen mittels Konfokalmikroskopie erfordern die vollständige
Durchsichtigkeit des Materials. Des Weiteren muss eine feste Anbindung der Matrix
an die Partikel entstehen, die Polymerisation des Elastomers darf nicht empfindlich
gegenüber den Partikeln sein. Die größte Herausforderung an das Material ergibt
sich aus der Sedimentation der Partikel. Wegen der hohen Masse der Partikel und der
recht niedrigen Viskosität des unvernetzten Polymers, sinken die Partikel durch die
Schwerkraft während der Probensynthese zu Boden. Dies steht dem Ziel einer mög-
lichst isotropen Ausgangsprobe entgegen. Diesem Umstand entsprechend wurden
verschiedene Lösungsansätze zur Vermeidung von Sedimentation mit unterschied-
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lichen Elastomerkomponenten verfolgt, bis sich die hier vorgestellte Variante als
geeignet herausstellte. Die Polymerkomponenten zur Herstellung des Elastomers
kommen von der Firma Gelest Inc. (Morrisville, Vereinigte Staaten). Das Produkt
DMS-V25 ist ein vinylterminiertes Silikonöl, das Produkt HMS-151 ein kompatibles
Copolymer. Die Strukturformeln der Polymerkomponenten entsprechen den in Ab-
bildung 2.2 gezeigten. Durch Variation des Verhältnisses lässt sich der E-Modul
des polymerisierten Elastomers einstellen. Die wichtigsten Eigenschaften der Po-
lymerkomponenten sind in Tabelle 3.2 gelistet. Für die im Rahmen dieser Arbeit
verwendeten Proben wurde ein E-Modul von rund E = 30kPa erreicht.
Tab. 3.2: Eigenschaften der verwendeten Polymerkomponenten (Herstelleranga-
ben)
Komponente Viskosität [mPas] mol. Masse [g/mol] Dichte [g/cm3]
DMS-V25 458 17200 0,97
HMS-151 24 - 34 1900 - 2000 0,97
Durch die Hinzugabe eines externen Platinkatalysator der Firma Alfa Aesar (Haver-
hill, Vereinigte Staaten) lässt sich die Polymerisationszeit der beiden Komponenten
sehr exakt und reproduzierbar steuern. Dieser Umstand ermöglicht letztendlich die
fast vollständige Vermeidung von Sedimentation. Als letzte Komponente wurden
Silikatmikropartikel hinzugefügt. Diese Partikel sind ausschließlich bei den Messun-
gen mittels Konfokaler-Fluoreszenzmikroskopie nötig. Da die Konzentration dieser
Partikel im Polymermix die mechanischen Eigenschaften stark beeinflusst, wurde
entschieden, alle Proben aus dem gleichen Polymermix einschließlich Silikatmikro-
partikel herzustellen. Die sehr kleinen Silikatmikropartikel haben eine große Ober-
fläche und adsorbieren das Copolymer, sodass dieses im Polymer nur in vermin-
derter Konzentration zur Vernetzung bereitsteht. Um gleiches Materialverhalten für
sämtliche Proben zu gewährleisten, wurden alle Proben mit konstanter Konzentrati-
on an Silikatmikropartikel hergestellt, auch wenn diese nur für eine einzelne Probe
zur Charakterisierung mittels Konfokaler-Fluoreszenzmikroskopie relevant ist. Die
Idee, dieses Matrixmaterial für die hier genutzten Proben zu verwenden, entstammt
der Kooperation mit S. Huang und G. K. Auernhammer des Max-Planck-Institut für
Polymerforschung in Mainz. Hier wird das Material zur Herstellung von sehr weichen
Elastomermatrices für Kompositmaterialien genutzt. Das hier verwendete Matrix-
material, allerdings mit Zugabe anderer Partikel, wird in [54] genau charakterisiert.
Aus dieser Kooperation stammen auch die Silikatmikropartikel und die Messungen
mittels konfokaler Fluoreszenzmikroskopie. Die genutzte Zusammensetzung aller
hier ausgewerteten Proben ist in Tabelle 3.3 zusammengefasst.
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Tab. 3.3: Zusammensetzung der Proben. Der obere Teil enthält die Polymerkom-
ponenten, der untere Teil den Massenanteil der hinzugegebenen Partikel,
bezogen auf die Gesamtheit.
Komponente Menge
Polymer: Vinylterminiertes Polydimethylsiloxan
Gelest DMS-V25 35 Volumenteile
Copolymer: Methylhydrosiloxan-Dimethylsiloxan
Gelest HMS-151 1 Volumenteil
Katalysator: Platin (0)-1,3-Divinyl-1,1, 3-Tetra-
methyldisiloxan Alfa Aesar 0,35 Volumenteile
Massenanteil NdFeB-Partikel Magnequench MQA 40%
Massenanteil Silikatmikropartikel 0,8%
An dieser Stelle soll noch einmal hervorgehoben werden, dass, so weit möglich, für
die diversen Messmethoden Proben verwendet wurden, die aus exakt dem gleichen
Material und mit den gleichen Methoden hergestellt wurden. Nur die Probengeome-
trie wurde an die Messmethoden angepasst. Nur so ist es möglich die unterschied-
lichen Messergebnisse zu verknüpfen und zu interpretieren.
3.1.2 Probensynthese
Durch die sehr breite Partikelgrößenverteilung bietet sich die Möglichkeit mittels
Siebung die kleinen Partikel zu entfernen. Dies bietet zwei Vorteile. Zum einen er-
möglichen größere Partikel stärkere magnetorheologische Effekte [109,127], zum
anderen lassen sie sich besser in mit der Röntgentomographie auflösen. Die Parti-
kel wurden mit einem Sieb mit 100µm Maschenweite gesiebt und nur die größere
Partition zur Herstellung der Proben verwendet. Damit ergibt sich eine Größe der
verwendeten Partikel von etwa 100µm ≤ dPartikel ≤ 200µm. Diese Werte sind nur
grobe Richtgrößen, da die Siebgängigkeit der Partikel nicht nur von deren Länge,
sondern auch von deren Form abhängt.
Folgend wird der eigentliche Probenherstellungsprozess beschrieben. Zuerst werden
in der Polymerkomponente DMS die Silikatmikropartikel suspendiert. Dies geschieht
durch Rühren mit einem Magnetrührer und abwechselnder Behandlung in einem Ul-
traschallbad, bis keine Agglomerate mehr optisch sichtbar sind. Mitunter kann das
ein bis zwei Tage in Anspruch nehmen. Von diesem Mix wird nun eine entsprechende
Menge mit der Polymerkomponente HMS im gewünschten Verhältnis 1:35 gemischt.
Da hier noch kein Katalysator vorhanden ist verbleibt eine Verarbeitungszeit von ca.
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24h bei Raumtemperatur. Anschließend werden die NdFeB-Partikel hinzugegeben
und händisch verrührt. Durch deren große Oberfläche wird dabei viel Luft in die Mi-
schung eingetragen. Um Luftblasen im Elastomer zu verhindern wird die Mischung
danach im Exsikkator unter Vakuum solange entgast, bis keine Blasen mehr auf-
steigen. Nach nochmaligem Aufrühren der nun sedimentierten Mischung wird der
Katalysator hinzugegeben. Bei der in Tabelle 3.3 angegebenen Konzentration er-
gibt sich eine Verarbeitungszeit von ca. 10 bis 14min, je nach Raumtemperatur
und absoluter Menge der angerührten Mischung. Das Ziel ist es nun den Anstieg
der Viskosität durch die beginnende Polymerisation zu nutzen um sedimentations-
freie Proben herzustellen. Hierzu müssen die Formen befüllt werden, wenn der Mix
hochviskos, aber noch nicht elastisch ist. Der Mix wird also unter ständigem Rüh-
ren, möglichst ohne Lufteintrag, beobachtet. Dann werden Spritzen mit dem Po-
lymer aufgezogen und zügig in einen mit 100°C vorgeheizten Ofen gestellt. Die
erhöhte Temperatur beschleunigt die Polymerisation umgehend, sodass die Partikel
sofort nach dem Befüllen der Spritzen immobilisiert werden. Nach 30min werden
die Spritzen aus dem Ofen entnommen, kühlen über Nacht ab und sind damit bereit
zur Weiterverarbeitung. Abbildung 3.2 zeigt eine Fotografie der fertigen Proben.
Abb. 3.2: Fotografie von drei Proben. Hier noch mit ihrer Ummantelung der Spritze.
Die großen Proben wurden zur mechanischen Charakterisierung verwen-
det (ohne Hülle), die kleine zur Tomographie (mit Hülle).
In einem Durchgang wurden so alle Proben zur mechanischen und zur röntgen-
tomographischen Charakterisierung hergestellt. Hierzu wurden Proben verschiede-
ner Größe benötigt. Die größeren Proben haben einen Durchmesser von DProbe =
12mm. Hier wurden größere Spritzen verwendet. Aus denen wurden mit senkrech-
ten Schnitten zylinderförmige Proben mit einer Höhe von ca. HProbe = 10mm gewon-
nen. Um die Proben leichter aus den Spritzen zu entfernen wurde Silikonöl aufge-
bracht. Damit sind die Proben auch nicht mehr klebrig, was den Umgang mit ihnen
erleichtert. Für die Tomographie-Proben wurden kleinere Spritzen genutzt womit
sich Proben mit einem Durchmesser DProbe = 4mm ergeben. Diese wurden auch
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zu Zylindern mit einer Höhe von HProbe = 5mm geschnitten, die Spritzenhülle aber
nicht entfernt. Um in jedem Tomogramm ein unveränderliches und ortsfestes Refe-
renzobjekt zu realisieren, wurden mit Sekundenkleber und Klebeband zwei Stücke
0,05mm Kupferdraht außen an der Spritze befestigt.
3.2 Messmethoden
Um eine umfassende und skalenübergreifende Charakterisierung eines einzigen Ma-
terials mit fester Komposition zu erreichen, wurde eine große Bandbreite verschie-
dener Messmethoden auf das Material angewendet. Eine Übersicht aller applizierten
Methoden ist in Abbildung 3.3 schematisch dargestellt. Das Arrangement der zen-
tralen Messmethoden zu einer Messkampagne wird eingangs im ersten Unterkapitel
vorgenommen. Anschließend wird die mechanische Charakterisierung des Materi-
als mittels Spannungs-Dehnungs-Messungen im Magnetfeld erläutert. Den Haupt-
teil bilden die Darstellung der tomographischen Experimente in Kapitel 3.2.3 und
deren Auswertung in Kapitel 3.2.4. In den letzten beiden Unterkapiteln wird auf die
magnetische Charakterisierung und die begleitenden Messmethoden eingegangen.
Abb. 3.3: Die Anwendung von verschiedenen Messmethoden auf ein Material er-
laubt eine skalenübergreifende Beschreibung der beobachteten Phäno-
mene.
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3.2.1 Messkampagnen
Bevor die Messmethoden im Detail erläutert werden, soll auf die Reihenfolge und
den Ablauf der gesamten Messkampagne eingegangen werden. Der Begriff Mess-
kampagne bezeichnet hier die Anordnung der Experimente zu einem Plan, welcher
die zeitliche Abfolge der tomographischen und mechanischen Messungen definiert.
Wie bereits mehrfach ausgeführt, üben Magnetfelder entscheidenden Einfluss auf
die Partikelstruktur und die mechanischen Eigenschaften von MR-Elastomeren aus.
Beide Charakteristika ändern sich wenn während der Messung ein Magnetfeld an-
liegt. So wurdenmechanische und tomographische Experimente mit und ohne Appli-
kation eines Magnetfelds während der Messungen durchgeführt. Dieses Magnetfeld
wird im Rahmen der vorliegenden Arbeit mit Blok bezeichnet, lok steht hier für lokale
Feldapplikation. Bei hartmagnetischen Partikeln, wie die hier verwendeten NdFeB-
Partikel, führt ein applizierten Magnetfelds zu einer Remanenzmagnetisierung. Da-
mit sind Partikelstruktur und mechanische Eigenschaften nicht nur vom lokalen Feld
abhängig, sondern auch von vorherigen Magnetfeldapplikationen. Um den Einfluss
der Remanenz zu untersuchen wurden zusätzlich zu der lokalen Feldapplikation von
Blok während der Messungen, Magnetfelder zwischen den Messungen auf das Mate-
rial aufgebracht. Dieses extern applizierte Magnetfeld wird mit Bext bezeichnet. Die
bleibenden Effekte einer externen Magnetisierung sind deutlich schwächer, als jene
die durch lokale Feldapplikation provoziert werden können, da die Remanenzma-
gnetisierung stets wesentlich kleiner ist als die Magnetisierung im Feldeinfluss. Es
sind also für eine Charakterisierung höhere Feldstärken nötig. Der Einfluss beider
Felder lässt sich kombinieren, indem nach einer externen Magnetisierung, welche ir-
reversible Veränderungen der Materialeigenschaften verursacht hat, die Messungen
im lokalen Feld durchgeführt werden. Dieses Verfahren ermöglicht so eine geziel-
te Untersuchung der Einflüsse von bleibenden Veränderungen des Materials durch
starke Magnetfelder, sowie von Effekten welche direkt bei Magnetfeldapplikation
auftreten. Im Rahmen der dargestellten Experimente zeigen alle Magnetfelder in
Richtung der Zylinderachse der Proben.
Messungen mit einmaliger Magnetisierung
Die Motivation für die in dieser Arbeit präsentierten und ausgeführten Messkam-
pagne ergibt sich aus einer publizierten Vorarbeit [103], in welcher ebenfalls ein
MR-Elastomer gleicher Komposition untersucht wurde. Neben der Charakterisie-
rung der Partikelstruktur der MR-Elastomerproben unter Einfluss externer Felder
Bext und lokaler Felder Blok stand dabei die Partikelzuweisung im Vordergrund. Es
konnte gezeigt werden, dass sich die Partikel über eine Änderung des äußeren Ma-
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gnetfelds von Blok = 240mT sicher verfolgen lassen. So lassen sich Rotation und
Translation der einzelnen Partikel als Folge der Magnetfeldapplikation auswerten.
Dies wurde für eine unmagnetisierte Probe im Ausgangszustand gezeigt, also mit
einer weitestgehend isotropen Partikelverteilung. Des Weiteren gelang dies auch mit
einer Probe die bei Bext = 2000mT magnetisiert wurde und eine ausgeprägt aniso-
trope Partikelstruktur mit ausgebildeten Partikelketten zeigt. Die zugrundeliegende
Messkampagne ist in Abbildung 3.4 dargestellt.
Abb. 3.4: Messkampagne mit einmaliger Magnetisierung der Probe bei Bext =
2000mT. Eine Auswertung der Partikelrotation im lokalen Feld Blok =
240mT ist für den unmagnetisierten und den magnetisierten Zustand
möglich. Eine Partikelzuweisung zur Abbildung Evaluation des Kettenbil-
dungsprozesses ist hier jedoch nicht realisierbar.
Eine Partikelzuweisung vom isotropen Zustand bis zur ausgebildeten Kettenstruktur
war so nicht in Reichweite, da sich die Partikel durch die sprunghafte Magnetisie-
rung auf Bext = 2000mT zu weit bewegen, um eine Partikelzuweisung zu realisieren.
Die Partikelzuweisung vom isotropen Zustand bis zur ausgebildeten Kettenstruktur
stellte eine zentrale Forderung bei der Planung der durchgeführten Experimente dar.
Damit dies gelingt, ist ein erweiterter Messplan nötig, welcher folgend dargestellt
wird.
Messungen mit schrittweiser Magnetisierung
Um die Partikel aus ihrer isotropen Verteilung bis zur Kettenbildung zu verfolgen,
wurden weitere Magnetisierungsschritte eingefügt. Die Magnetisierung im externen
Feld auf Bext = 2000mT wurde in 250mT-Schritten durchgeführt. So können alle
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Messungen bei jeder Magnetfeldsituation mit einer Partikelzuweisung direkt vergli-
chen werden und der sukzessive Kettenbildungsprozess nachvollzogen werden. Um
den Einfluss von Bext und Blok besser vergleichen zu können, wurde in diesen Mes-
sungen Blok auf Blok = 250mT erhöht. Es ergibt sich der in Abbildung 3.5 dargestellte
Messplan.
Abb. 3.5: Messkampagne mit schrittweiser Magnetisierung der Probe bis Bext =
2000mT. Dieses Vorgehen erlaubt die Auswertung der Partikelrotation und
-Translation in einem lokalen Feld Blok = 250mT bei allen Magnetisierungs-
schritten, sowie die Partikelzuweisung zur Nachverfolgung der Partikel
beim Kettenbildungsprozess.
Entsprechend des Messplans in Abbildung 3.5 ergibt sich folgender Ablauf. Messung
meint hier sowohl die Tomographie, als auch die mechanische Charakterisierung.
0. Synthese der Proben
1. Messung ohne Magnetfeld
2. Messung bei Blok = 250mT
3. Externe Magnetisierung der Proben im Elektromagneten bei Bext = 250mT
4. Messung ohne Magnetfeld
5. Messung bei Blok = 250mT
6. Externe Magnetisierung der Proben im Elektromagneten bei Bext = 500mT
7. Messung ohne Magnetfeld
8. Messung bei Blok = 250mT
9. Externe Magnetisierung der Proben im Elektromagneten bei Bext = 750mT
10. ...
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Für die Tomographie wurde eine einzelne kleine Probe verwendet, für die mecha-
nische Charakterisierung mittels Spannungs-Dehnungs-Kurven eine einzelne große
Probe. Durch die zusätzliche mechanische Charakterisierung von 8 gleichartigen
Proben ohne Magnetfeldapplikation konnte gezeigt werden, dass zwischen gleich-
artigen Proben keine signifikante Streuung der Ergebnisse auftritt. Dies wird aus-
führlich in Kapitel 4.1 diskutiert. Bei dieser Prozedur entstanden auf diese Weise 18
Tomogramme und Ergebnisse für magnetorheologische Effekte bei 9 Magnetisierun-
gen. Es wurde stets darauf geachtet, dass beide Magnetfelder in dieselbe Richtung
zeigten, die Probe also nicht gedreht wurde. Beim Entfernen der Probe aus dem
Proben-Setup zur Tomographie wurde sichergestellt, dass die Probe den Magneten
nicht näher als vorgesehen kam.
Um die geforderten starken Magnetfelder Bext zur externen Magnetisierung umzu-
setzen wurden die Proben für diese Messungen in einem Elektromagneten vom Typ
B-E 25 der Firma Bruker magnetisiert. Im Rahmen dieser Messung geschah dies
schrittweise. Die Dauer der Magnetisierung betrug jeweils 10 min, zuzüglich der
Zeit die für Auf- und Abbau des Magnetfelds nötig war. Bei maximalem Feld dauert
dies ca. eine halbe Minute.
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3.2.2 Mechanische Charakterisierung
Um das Material hinsichtlich des magnetorheologischen Effekts nach Gleichung (2.1)
zu charakterisieren ist die Messung des E-Moduls zu den verschiedenen magneti-
schen Zuständen des Materials nötig. Um hierzu Spannungs-Dehnungs-Messungen
durchzuführen, wurde eine Universalprüfmaschine der Firma DYNA-MESS Prüfsys-
teme GmbH (Stolberg, Deutschland) mit einer 1-kN-Kraftmessdose verwendet. Die
Anlage ist in Abbildung 3.6 dargestellt.
Abb. 3.6: Foto der verwendeten Universalprüfmaschine DYNA-MESS. Sichtbar sind
die blauen Prüfzylinder aus hochfestem Nylon und die rotierbare Lagerung
der beiden NdFdB-Magnete. Rechts ist ein Schnitt durch ein CAD-Modell
dieses Aufbaus dargestellt.
Die hohe Auflösung von 10 Messwerten zu Kraft und Weg je Millisekunde ermöglicht
trotz des großen Messbereichs und dem dadurch auftretenden hohen Rauschen bei
kleinen Messwerten die sichere Messung von Kräften bis hinunter zu F = 0, 1N.
Zur Veranschaulichung ist eine der aufgenommenen Kraft-Weg-Kurven in Abbildung
3.7 dargestellt. Um bei der Spannungs-Dehnungs-Messung einen quasistatischen
Zustand abzubilden wurde eine möglichste niedrige Vorschubgeschwindigkeit von
v = 0, 05mm/s gewählt. Ein Ausbauchen der Probe unter mechanischer Last führt
unweigerlich zu einem hier unerwünschten mehrachsigen Spannungszustand. Um
dies zu vermeiden hat sich Silikonöl an den Deckflächen der Probe bewährt. Dies
ermöglicht ein Gleiten der Zylinderdeckflächen am Prüfzylinder. Die Probe baucht
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auf diese Weise nicht aus, sondern zeigt eine gleichmäßige radiale Zunahme bei
axialer Stauchung. Die applizierten Dehnungen von maximal ε = 20% garantieren
eine Verformung der Probe im Hooke’schen Bereich.
Abb. 3.7: Rohkurve einer Kraft-Weg-Messung. Die Messung wurde in der Luft ge-
startet, erkennbar ist der Punkt 1 an dem die Probe vom Prüfzylinder
berührt wird. Der anschließende Verlauf folgt einer Hooke’schen Gerade.
Die Ermittlung des magnetorheologischen Effekts nach Gleichung (2.1) erfordert
die Messung unter Einfluss eines homogenen Magnetfelds. Dies wird durch zwei
konzentrische NdFeB-Zylindermagnete mit einem Durchmesser von DMag = 50mm
und einer Höhe von HMag = 15mm bereitgestellt. Ihr Abstand kann variiert werden
um Flussdichten bis zu B = 270mT zu realisieren. Bei einer gewählten Flussdich-
te von B = 250mT beträgt der Gradient des Magnetfelds höchstens ∆B/B = 4%
in allen Richtungen [42]. Die Probe wurde zentral im Magnetfeld positioniert, um
den Bereich der höchsten Magnetfeldhomogenität zu verwenden. Für weiterführen-
de Messungen ist das Magnetfeld rotierbar ausgelegt. Die Magnethalterung und alle
im Magnetfeld befindlichen Bauteile sind aus Aluminium gefertigt, um Wechselwir-
kungen mit dem Magnetfeld auszuschließen. Alle im Kraftweg befindlichen Bauteile
sind aus hochfestem Nylon ausgeführt um Verformungen und zu vermeiden.
Beim Start der Messung berührt der Prüfzylinder die Probe noch nicht, so werden
Vorspannungen in der Probe vermieden. Mit zunehmendem Prüfweg wandert der
Prüfzylinder Richtung Probe, kontaktiert und verformt diese schließlich. Der weiche
Knick kennzeichnet den Kontakt des Prüfzylinders mit der Probe. Um nun aus diesen
Messkurven den E-Modul zu bestimmen ist laut
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(3.1)
neben dem Anstieg ∆F/∆z auch die Querschnittsfläche AProbe der Probe und de-
ren Höhe HProbe nötig. Der Anstieg ∆F/∆z kann durch einen linearen Fit direkt aus
den Messkurven gewonnen werden. Der Fitbereich wurde so gewählt, dass sich eine
Dehnung von ε = 7, 5%−17, 5% ergibt. Die Querschnittsfläche AProbe wurde mit Hilfe
des Innendurchmessers der Probenform bestimmt. Die Messung des Außendurch-
messers der Probe selbst, als auch deren radiale Expansion während der Stauchung
ist kaum messbar. AProbe wurde daher als konstant angenommen. Alle Proben zur
mechanischen Charakterisierung wurden per Hand aus den Spritzen zu Zylindern
zugeschnitten. Damit ergibt sich eine eingeschränkte Planparallelität der Zylinder-
deckflächen. Auch hier ist aufgrund der weichen Beschaffenheit die Probenhöhe per
Hand nur ungenau messbar. Deshalb wurde entschieden die Probenhöhe aus der
Messung selbst zu bestimmen. Der Messspalt wurde stets konstant gehalten. Damit
ergibt sich die Probenhöhe aus der Messspaltweite abzüglich dem Weg ∆z der bis
zur Berührung der Probe zurückgelegt wird. Aus Abbildung 3.7 wird ersichtlich das
dieser Punkt nicht sauber abzulesen ist. Der Anfangspunkt wurde daher als Schnitt-
punkt des Fits der Hooke’schen Gerade und der x-Achse gewählt. Dieses Vorgehen
ermöglicht die exakte Bestimmung der Probenhöhe, erfordert aber eine Iteration:
Für den ersten Fit muss der Fitbereich (Bereich der Dehnung) geschätzt werden.
Mit dem Fit lässt sich der Startpunkt bestimmen. Dieser definiert die Probenhöhe
und damit die Dehnung. Spätestens nach der zweiten Iteration ist die Abweichung
des E-Moduls von einer zur nächsten Iteration kleiner als die Streuung aufgrund der
Einzelmessungen und damit klein genug.
Die zugehörigen Fehler ∆E0 und ∆EB zu den E-Moduln ergeben sich als Standard-
abweichung aus Wiederholungsmessungen des E-Moduls an einer Probe. Es wurden
stets fünf Wiederholungsmessungen für jeden Messpunkt durchgeführt. Diese Pro-
zedur wurde mit der Software Microsoft Excel 2013 realisiert. In der Summe erlau-
ben die geschilderten Maßnahmen eine Messung des magnetorheologischen Effekts
mit der erforderlichen hohen Genauigkeit. Es darf jedoch nicht unerwähnt bleiben,
dass die Genauigkeiten der Absolutwerte der E-Moduln an sich beschränkt sind, da
mit einem konstanten Probenquerschnitt gerechnet wurde. Es handelt sich hierbei
um einen systematischen Fehler, er kürzt sich bei der Berechnung des MR-Effekt als
Verhältnis zweier E-Moduln heraus und spielt für die Genauigkeit der Ergebnisse des
MR-Effekts keine Rolle mehr. Der MR-Effekt MRE wurde entsprechend Gleichung
(2.1) bestimmt. Der zugehörige Fehler ∆MRE ergibt sich durch das Gaußsche Feh-
lerfortpflanzungsgesetz aus den Fehlern ∆E0 und ∆EB. Zur Erinnerung soll hier
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nochmal auf Gleichung (2.1) für den MR-Effekt verwiesen werden. Der zugehörige
Fehler ∆MRE ergibt sich aus
∆MRE =
√(
∆EB
E0
)2
+
(
−EB ·∆E0
(E0)2
)2
. (3.2)
Um die Genauigkeit der Ergebnisse zu verifizieren wurden bei der mechanischen
Charakterisierung an einer Probe fünf Wiederholungsmessungen für jeden Mess-
punkt durchgeführt.
Zusätzlich wurden von acht gleichartigen Proben E-Moduln im Grundzustand, al-
so ohne Magnetisierung und ohne appliziertes Magnetfeld, gemessen. Hier wurden
zehn Wiederholungsmessungen an jeder Probe vorgenommen. Die Streuung dieser
Ergebnisse erlaubt eine Einschätzung der Verlässlichkeit der Ergebnisse aus Mes-
sungen von nur einer einzelnen Probe in der eigentlichen Messkampagne.
3.2.3 Mikrostrukturanalyse
Als zentrale Methode dieser Arbeit soll in diesem Kapitel die verwendete Labor-
Tomographieanlage TomoTU und deren Setup zur Applikation eines Magnetfelds
während der Messung vorgestellt werden.
Tomographieanlage TomoTU
Für die tomographischen Messungen zur Charakterisierung der inneren Partikel-
struktur im Rahmen dieser Arbeit wurde die Labortomographieanlage TomoTU am
Lehrstuhl für Magnetofluiddynamik, Mess- und Automatisierungstechnik der TU Dres-
den verwendet. Die unter Verwendung kommerzieller Komponenten in Eigenent-
wicklung entstandene Anlage hat sich bereits seit einigen Jahren zur Strukturauf-
klärung an MR-Elastomeren bewährt [11, 43–46, 103, 105]. Als Strahlungsquelle
dient die Nanofokus-Röntgenröhre XS160NFOF der Firma GE Sensing & Inspection
Technologies (Wunsdorf, Deutschland). Im Unterschied zu dem in Kapitel 2.2.1 be-
schriebenen Röhrentyp wird hier der Elektronenstrahl durch Magnetlinsen fokussiert
bevor er auf ein Transmissionstarget trifft und dort Röntgenstrahlen erzeugt, die sich
halbkugelförmig im Raum ausbreiten. Aus rein geometrischen Gründen können kei-
ne Objekte aufgelöst werden, die kleiner als der Brennfleck sind. Damit diktiert die
Größe des Brennflecks direkt die untere Auflösungsgrenze der Radiogramme. Durch
den sehr kleinen Brennfleck dieser Nanofokus-Röntgenröhre lassen sich mit diesem
Röhrentyp sehr scharfe Bilder erzeugen.
Ein Flat-Panel Detektor Shad-o-Box 4K EV von Rad-Icon Imaging Corp. (Water-
loo, Kanada) dient zur Erfassung der Röntgen-Absorptionsbilder. Dazwischen ist ein
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Probenmanipulator aufgebaut, der die Rotation der Probe realisiert und damit die
Aufnahme unter vielen Betrachtungswinkeln ermöglicht. Des Weiteren lässt sich
damit die Probe in drei Raumrichtungen exakt translatorisch ausrichten. Auf den
Probenmanipulator können je nach Experiment unterschiedliche Probenhalter mit
erweiterten Funktionen aufgebaut werden. In Abbildung 3.8 ist ein CAD-Modell der
Anlage zu sehen. Die zwei Hauptkomponenten Detektor und Probenmanipulator
können verfahren werden, um so unter Nutzung der Kegelstrahlgeometrie verschie-
dene Abbildungsvergrößerungen zu realisieren.
Abb. 3.8: Ansicht des CAD-Models der Labortomographieanlage TomoTU. Links ist
die Detektoreinheit, mittig der Probenmanipulator mit dem Probensetup,
rechts die Röntgenröhre dargestellt.
Detaillierte Beschreibungen der Anlage TomoTU finden sich in [47, 95, 107]. Die
gewählten Messparameter sind in Tabelle 3.4 zusammengefasst. Im Unterschied
zu den bisher mit der Anlage TomoTU charakterisierten Proben mit Eisenpartikeln,
meistens auch in niedrigerer Konzentration, wurden hier Proben mit einem Massen-
anteil von Φ = 40% an NdFeB-Partikel tomographiert. Laut
µ ∼ ρ Z
4
E3phot
(3.3)
ist der Schwächungskoeffizient des Materials µ in vierter Potenz von der Ordnungs-
zahl Z des Materials abhängig. Hierdurch ergeben sich völlig neue Anforderungen an
die Anlage, welche zu einem Verlassen der etablierten und bewährten Messparame-
terbereiche der Vorgängerarbeiten zwingen. Durch die viel stärkere Absorption der
Partikel war eine höhere Beschleunigungsspannung von UB = 120kV nötig um eine
ausreichend hohe Strahlungsenergie Ephot zu erreichen, welche die Proben zuver-
lässig durchdringen kann. Die sich ergebende elektrische Leistung des Elektronen-
strahls beträgt P = 30W. Die erhöhte Beschleunigungsspannung führt gegenüber
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gemäßigten Werten zu einer verminderten Stabilität der Strahlungsintensität. Hier
musste mehr Belichtungsspielraum vorgesehen werden um Überbelichtungen im
Laufe eines Tomogramms zu vermeiden. Bei begrenzter Strahlungsleistung führt die
hohe Beschleunigungsspannung zu niedrigen Kathodenströmen und damit dunklen
Bildern, oder langen Belichtungszeiten. Um die ohnehin erhebliche Messdauer zu
vermindern wurde entschieden mit Modus 0 einen großen Brennfleck zu wählen.
Dies erhöht zu Lasten der Schärfe die zulässige Leistung, bei gleichzeitig akzepta-
blen Belichtungszeiten.
Tab. 3.4: Betriebsparameter der Labortomographieanlage TomoTU. Rechts sind die
für die durchgeführten Messungen gewählten Parameter aufgelistet.
Betriebsparameter zulässig gewählt
Röntgenröhre
Beschleunigungsspannung 10kV - 160kV 120kV
Kathodenstrom 5µA - 880µA 250µA
Targetmaterial Wolfram, Molybdän Wolfram
Brennfleck (Durchmesser); Modus 0 (2,0µm) Modus 0 bei 30W
Modus 1 (1,5µm)
Modus 2 (1,0µm)
Modus 3 (0,8µm)
Detektor
Größe 100mm x 100mm
Pixelanzahl 2048 x 2000
Pixelkantenlänge 48µm
Belichtungszeit min. 0,37 s 0,46s - 0,9 s
Aufnahmeparameter
Winkelschrittweite bis ca. 0,1° 0,25°
optische Vergrößerung bis 24-fach sinnvoll 11-fach
erreichte optische Auflösung
1 Pixelkantenlänge = 4,36µm
1 Pixel = 19,04µm2
1 Voxel = 83,01µm3
Der verwendete Detektor liefert aufgrund elektrischen Rauschens auch ohne ein-
fallende Röntgenstrahlung ein schwaches Signal, das Offsetbild. Dieses muss in der
Berechnung der Projektionen mit berücksichtigt werden. Die Gleichungen (2.2) und
(2.3) werden daher wie folgt modifiziert:
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I(y) = (I0 − Ioff ) · e−µy + Ioff (3.4)
p(Y ) = −K1 ln
(
K2 ·
I(Y )− Ioff
I0 − Ioff
)
=
Y∫
0
µ(y)dy (3.5)
Hinzugekommen sind hier noch zwei Korrekturfaktoren. K1 ergibt sich aus der
über den Detektor nicht konstanten Empfindlichkeit. Hierzu wird jedes Radiogramm
mit einer für den Detektor spezifischen Korrekturmatrix multipliziert. Dies führt zu
einer besseren Bildqualität und reduzierten Artefakten im rekonstruierten Tomo-
gramm [47]. Der Korrekturfaktor K2 gleicht temporäre Intensitätsschwankungen
der Röntgenröhre aus. Mit Hilfe eines Referenzfensters in jedem Radiogramm wer-
den Helligkeitsschwankungen zwischen den Radiogrammen herausgerechnet [47].
Es werden für jedes Tomogramm 1440 Radiogramme im Winkelabstand von 0,25°
aufgenommen (entspricht I). Des Weiteren wurden Offsetbilder bei abgeschalteter
Röhre (entspricht Ioff) und Referenzbilder ohne die Probe, also der ungeschwächten
Strahlung (entspricht I0) aufgenommen.
Die Rekonstruktion des 3D-Bilds erfolgte mit einer hauseigenen Software auf Ba-
sis der gefilterten Rückprojektion und des FDK-Algorithmus [33]. Detaillierte In-
formationen zu der verwendeten Software finden sich in [47]. Folgen der hohen
Absorption der Partikel sind starke Rekonstruktionsartefakte, die sich bei Verwen-
dung polychromatischer Röntgenstrahlung kaum vermeiden lassen. Gleichung (3.3)
zeigt, dass der Schwächungskoeffizient von der Energie der Strahlung abhängt. Die
unterschiedlichen Strahlungsanteile werden also unterschiedlich stark vom Mate-
rial absorbiert. Der niederenergetische Anteil der Strahlung wird überproportional
absorbiert. Das führt zum in Kapitel 2.2.1 beschriebenen Phänomen der Strahlauf-
härtung, welches sich durch Strahlaufhärtungsartefakte in Form von Streifen und
Cupping [23,47,95] im rekonstruierten 3D-Bild niederschlägt.
Für Einkomponentensysteme kann die nichtlineare Schwächung empirisch bestimmt
werden. Dieses Verfahren kann auch mit Einschränkungen für ein Zweikomponen-
tensystem angewendet werden. Hierzu wird ein dünner Keil, beziehungsweise eine
Schneide aus NdFeB gefertigt und eine Projektion aufgenommen. Der nichtlineare
Grauwertverlauf über die Materialdicke kann so bestimmt werden und bildet die
Grundlage für eine Kalibrierfunktion welche in der verwendeten Rekonstruktions-
software die nichtlineare Schwächung berücksichtigt. Das Verfahren ist in Abbil-
dung 3.9 schematisch dargesellt. Die gemessene nichtlineare Schwächung ist zu-
sammen mit dem ermittelten Polynom in Abbildung 3.10 dargestellt.
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Abb. 3.9: Schematische Darstellung der Bestimmung der nichtlinearen Schwächung
über einen Keil.
Abb. 3.10: Gemessene Schwächung über die zunehmende durchstrahlte Länge des
NdFeB-Keils. Sichtbar ist die begrenzte Schärfe der Schneide, die nicht
zum Fit des Polynoms verwendet wurde. Das so ermittelte Polynom fließt
in die Rekonstruktion mit ein.
Dieses Verfahren wurde erstmals von Herman beschrieben [51] und von Stefan
Günther an der Anlage TomoTU etabliert [47]. Im Rahmen dieser Arbeit wurde das
Verfahren für NdFeB-Partikel angewendet und führt zu einer starken Reduktion der
Artefakte, obwohl hier eigentlich mit der Elastomermatrix ein Zweimaterialsystem
vorliegt. Die Absorption des Polymers, als zweite absorbierende Komponente, ist je-
doch deutlich kleiner und somit vernachlässigbar, sodass diese Methode trotz dieser
Vereinfachung zu einer deutlichen Verbesserung der Bildergebnisse führt. In Abbil-
dung 3.11 sind Ausschnitte einer Rekonstruktion ohne und mit Berücksichtigung
der Nichtlinearität der Schwächung dargestellt. Man erkennt, dass die Artefakte im
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Bereich des Elastomers etwas schwächer ausgeprägt sind. Durch dieses Verfahren
konnte eine signifikante Verbesserung der Bildqualität erreicht werden.
Abb. 3.11: Auswirkung der Kalibration der nicht linearen Schwächung auf die Re-
konstruktionsergebnisse. Links ist ein Ausschnitt der Rekonstruktion oh-
ne und rechts mit Kalibration dargestellt. Die Kalibration erwirkt eine
deutliche Reduktion der Artefakte zwischen den Partikeln und so einen
homogeneren Hintergrund.
Proben-Setup
Wesentliche Methode dieser Arbeit war die Tomographie unter Magnetfeldeinfluss.
Es wurde hierfür eine Probenumgebung geschaffen die ein weitestgehend homo-
genes Magnetfeld für kleine Proben in der Anlage TomoTU liefert. Vorangegangene
Arbeiten bestätigen die Eignung dieses Aufbaus für die durchgeführten Messun-
gen [42,44,45,103,105]. Aus der Umgebungssituation ergeben sich folgende kon-
struktive Forderungen an den Aufbau: Rotationssymmetrie, ein geringer Durchmes-
ser um kleine Abstände zur Strahlenquelle und damit die erforderliche Vergrößerung
zu realisieren und die Verwendung von Permanentmagneten. Bei der Dauer einer
tomographischen Aufnahme von mindestens 30min wäre bei der Verwendung von
Spulen eine Kühlung nötig, für die kein Bauraum zur Verfügung steht. In Abbildung
3.12 ist ein CAD-Modell des verwendeten Aufbaus dargestellt. Er besteht aus teil-
baren PMMA-Zylindern mit einem Außendurchmesser von D = 30mm und zwei kon-
zentrisch angeordneten NdFeB-Zylindermagneten mit den Maßen DMag = 24, 5mm
und HMag = 20mm, deren Abstand variiert werden kann. So lassen sich Magnetfel-
der bis B ≈ 400mT realisieren. Die Richtung des Magnetfelds ist dabei parallel zur
Zylinderachse der Probe. Die Probe wurde zentral im Magnetfeld positioniert, um
den Bereich der höchsten Magnetfeldhomogenität zu verwenden. Um Bewegungs-
artefakte bei der Tomographie zu vermeiden müssen auch kleinste Bewegungen des
Aufbaus ausgeschlossen werden. Alle Verbindungen wurden daher als Schraubver-
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bindungen mit Feingewinde ausgeführt, inklusive der Lagerung der Magnete. Der
Aufbau wird mit einer Passung und zwei Edelstahlschrauben auf dem Probentisch
von TomoTU zentriert und fixiert. Um Beeinflussungen des Magnetfelds auszuschlie-
ßen sind alle metallischen Bauteile aus Aluminium gefertigt.
Das Magnetfeld wurde vermessen und die Homogenität bei der verwendeten Fluss-
dichte von B = 250mT mit ∆B/B = 5% oder besser in alle Richtungen bestimmt
[105]. Für die Applikation von stärkeren Feldern bis B = 2000mT zur externen Ma-
gnetisierung, wie sie im Rahmen dieser Arbeit durchgeführt wurde, muss die Probe
aus dem Setup entfernt werden.
Abb. 3.12: Ansicht des CAD-Models des Probensetups. Sichtbar sind mittig die zy-
lindrische Probe und die vertikal verschiebbaren Dauermagnete.
3.2.4 Auswertung der Bilddaten
Um aus den gewonnenen Tomogrammen die gewünschten Charakteristika der Par-
tikel vermessen zu können sind diverse Schritte der Bildverarbeitung und Daten-
aufbereitung notwendig. In diesem Kapitel wird eine speziell an die Anforderungen
der vorliegenden Tomographiedaten angepasste Variante zur Separation der Parti-
kel aus den 3D-Bildern präsentiert. Weiterhin wird hier die Methode zur Partikelzu-
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weisung vorgestellt und der hierzu notwendige Bildregistrierungsprozess erläutert.
Abschließend wird die Methode zur Gewinnung richtungsabhängiger Informationen
zur globalen Partikelstruktur mit Hilfe der Paarkorrelationsfunktion dargestellt.
Angepasster Separationsalgorithmus
Bedingt durch die nur mäßige Bildqualität, liefert der etablierte Weg zur Partikelse-
paration mit Hilfe des Watershed-Algorithmus, wie er in Kapitel 2.2.2 beschrieben
ist, nur ungenügende Ergebnisse mit vielen zusammengewachsenen und fälschli-
cherweise getrennten Partikeln. Ursächlich ist hier die ungenügende Kantenschär-
fe der Bilder. Abbildung 3.13 zeigt ein Schnittbild aus einem rekonstruierten To-
mogramm. Neben dem mangelhaften Ergebnis einer Binarisierung durch einfache
Schwellwertbildung ist das Histogramm auffällig. Es tritt nur ein Maximum für den
Hintergrund auf. Die Partikel sind so unscharf abgebildet, dass sie im Histogramm
als breites Band hoher Grauwerte erscheinen. Es sind also fundamental andere Me-
thoden zur Schwellwertfindung und Binarisierung nötig.
Abb. 3.13: Beispiel einer einfachen Binarisierung an realen Grauwertbildern. Links
ist ein Schnittbild eines rekonstruierten Tomogramms der hier darge-
stellten Messungen abgebildet. Das Bild zeigt eine hohe Unschärfe, star-
kes Rauschen und Artefakte. Mittig ist das Ergebnis der Binarisierung
mit dem Schwellwert nach Otsu [86] zu sehen. Es zeigen sich hier zu-
sammengewachsene Partikel. Die Partikel können durch eine einfache
Binarisierung nicht sauber voneinander getrennt werden. Rechts ist das
Histogramm zum Grauwertbild abgebildet.
Um zu befriedigenden Ergebnissen zu gelangen, wurde im Rahmen der vorliegenden
Arbeit ein Bildbearbeitungsalgorithmus entwickelt, welcher auf die Beschaffenheit
der mittels Tomographie ermittelten Bilddaten zugeschnitten ist. Dieser Algorith-
mus wurde in Matlab R2014a (The MathWorks Inc., USA) und dem frei verfüg-
baren Plugin DipImage [29] implementiert. Zwei Unterschiede zu dem in Kapitel
2.2.2 beschriebenen Vorgehen sind entscheidend. Erstens wirkt hier die Watershed-
Transformation direkt auf das Bild und nicht auf eine euklidische Distanztransfor-
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mierte. Durch die starke Kantenunschärfe im Ausgangsbild ist der Effekt der gleiche
nur ohne den starken Informationsverlust durch die vorherige Binarisierung. Des
Weiteren wird hier ein seeded-Watershed verwendet. Zweitens erfolgt anschließend
die Binarisierung nicht über einen globalen sondern über einen lokalen Schwellwert.
So können Einflüsse von lokaler Grauwerterhöhung bei Partikelclustern reduziert
werden. Das Prinzip ist in Abbildung 3.14 verdeutlicht.
Abb. 3.14: Lokaler und fester Schwellwert im Vergleich. Bei dem gezeigten eindi-
mensionalen Grauwertverlauf ist eine korrekte Binarisierung mit einem
festen Schwellwert nicht möglich.
Nachteil der Verwendung eines lokalen Schwellwerts ist die Notwendigkeit von mehr
Parametern. Während ein globaler Schwellwert nur durch einen Parameter defi-
niert ist, der für das gesamte Bild gilt, sind zur Findung eines geeigneten lokalen
Schwellwerts drei Parameter zu variieren. Der lokale Schwellwert wurde hier wie
folgt festgelegt:
Binärbild = Grauwertbild > (Offset+A ·Gefiltert) (3.6)
Die Parameter sind also der Offset, welcher im Prinzip einem festen Schwellwert
entspricht, die Stärke der Glättung im Bild Gefiltert sowie der Faktor A, welcher
entscheidet wie stark das gefilterte Bild in die Binarisierung mit einfließt. Wie be-
reits in Kapitel 2.2.2 beschrieben, hat bei unscharfen Bildern die Wahl des Schwell-
werts unmittelbare Auswirkungen auf die Größe der Objekte. Hier wurde sich dafür
entschieden den lokalen Schwellwert anhand des tatsächlichen Partikelgehalts zu
wählen. Mit den von den Herstellern angegebenen Dichten von ρPartikel = 7, 5g/cm3
und ρPDMS = 0, 97g/cm3 ergibt sich aus dem Massenanteil an Partikeln von Φ = 40%
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ein Volumengehalt von Φ = 7, 9%. Der lokale Schwellwert wurde iterativ so gewählt,
dass nach der Binarisierung 7,9% aller Pixel den dem Vordergrund angehören, also
als Partikel deklariert sind. Maßgeblich ist dabei der Parameter Offset. Dieses Ver-
fahren führte zu konsistenten Ergebnissen für alle Partikelverteilungen und stimmt
visuell mit Gestalt und Größe der Partikel im Grauwertbild überein.
Folgend wird nun der genutzte Bildverarbeitungsprozess zur Separation der Partikel
im Detail vorgestellt. In Abbildung 3.15 ist der Ablauf schematisch dargestellt.
1. Grauwertbild: Direktes Ergebnis der 3D-Rekonstruktion.
2. Medianfilterung stark: Durch die hohe Kantenunschärfe erscheinen die
Partikelmitten bereits als hellste Bereiche. Die Filterung gewährleistet, dass
nur ein diskretes Maximum für diese hellsten Bereiche entsteht.
3. Maxima: Die lokalen Maxima des geglätteten Bilds werden ermittelt. Dicht
beieinanderliegende Maxima werden durch eine Dilatation [132] verbunden.
Eine Maskierung eliminiert alle Maxima außerhalb der Partikel.
4. Medianfilterung leicht: Leichte Glättung zur Entfernung von Rauschen.
5. Negation: Negation des entrauschten Bildes.
6. SeededWatershed-Transformation: Ausgehend von den ermittelten Ma-
xima wird das negierte und gefilterte Grauwertbild
”
geflutet“. Das Ergebnis
zeigt die Linien, an denen sich Wasserscheiden befinden.
7. Gauß-Filterung: Ein sehr stark geglättetes Bild bildet den variablen An-
teil bei der Binarisierung. So wird der Einfluss von lokalen Aufhellungen durch
Partikelcluster minimiert.
8. Binarisierung: Aus dem stark geglätteten Bild und einem festen Offset
wird ein lokaler Schwellwert nach Gleichung (3.6) berechnet und damit das
entrauschte Ausgangsbild binarisiert.
9. Subtraktion: Das Ergebnis der Watershed-Transformation wird nun vom
binarisierten Bild aus Schritt 8 abgezogen, wobei die zusammengewachsenen
Objekte getrennt werden. Im Ergebnis liegen sauber getrennte Objekte vor.
10. Erosion, Dilatation und Labeling: Durch die Subtraktion entstehen schar-
fe Schnittkanten an den Objekten. Mit einem binary opening (zwei Iterationen)
wird die gerundete Form wiederhergestellt. Dies ist eine Kombination aus binä-
rer Erosion und anschließender Dilatation [132]. Das Ergebnis stimmt visuell
sehr gut mit der ursprünglichen Partikelform im Ausgangsgrauwertbild über-
ein. Eine Entfernung von Randobjekten war nicht nötig, da stets die gesamte
Probe mit allen Partikeln ausgewertet wurde. Abschließend wurden die Objekte
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gelabelt. Hierbei wurde jedem Objekt in aufsteigender Reihenfolge ein eigener
Grauwert zugewiesen.
Abb. 3.15: Im Rahmen dieser Arbeit verwendete Bildbearbeitungsschritte zur Ob-
jekttrennung mit Hilfe des seeded Watershed-Algorithmus.
Nach der geschilderten Bildverarbeitung standen nun pro Tomogramm rund 11.000
gelabelte Objekte zur Verfügung. Mit Hilfe der Funktion
”
Measure“ aus DipImage
wurden die Objekte hinsichtlich ihrer Geometrie vermessen. Durch eine eigene ID,
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dem Grauwert des Objekts, sind alle Objekte einzeln betrachtbar. Für jedes Objekt
wurden folgende Parameter bestimmt, und ausgegeben:
ID: Identifikationsnummer des Objekts, entspricht dem Grauwert, welcher
durch das Labeling vergeben wurde.
Koordinaten x, y, z: Kartesische Koordinaten des Partikelzentrums. Diese wer-
den als Schnittpunkt der Partikelhauptachsen bestimmt [62].
Volumen V : Das Volumen des Objekts in Voxeln.
Oberfläche A: Oberfläche des Objekts in Pixeln.
Asphärizität P2A: Abweichung des Objekts von der Kugelform, ein Verhältnis
von Oberfläche zu Volumen. In DipImage wird dieser Wert mit P2A bezeichnet
und mit
P2A = A3/2/(6
√
π · V ); P2AKugel = 1; P2AEllipsoid > 1 (3.7)
berechnet [62].
Richtungsvektoren der Hauptachsen −−→HA1,
−−→
HA2,
−−→
HA3: Die Richtungsvekto-
ren werden durch ihre Vektorkomponenten in kartesischen Koordinaten ausge-
geben. Interessant ist hier in erster Linie die Richtung der ersten, also längsten,
Hauptachse
−−→
HA1, da anhand dieser bei den elongierten Partikeln deren Ausrich-
tung im Raum abgelesen werden kann.
Länge der Hauptachsen a, b, c: Zur Charakterisierung der Partikelform wur-
de aus einem Datensatz zusätzlich die Länge der Hauptachsen aller Objekte
vermessen.
Für die weitere Auswertung der Partikelwinkel ist der Winkel der ersten Hauptach-
se zur z-Richtung, der Richtung der Magnetfeldapplikation, relevant. Dieser kann
direkt als β = arccos(
−−−→
HA1 z) bestimmt werden. Um die Häufigkeit der gemessenen
Partikelwinkel besser vergleichen zu können, müssen die möglichen Partikelwin-
kel in gleich große Häufigkeitsklassen eingeteilt werden. Da die korrekte Einteilung
nicht intuitiv ist, soll hier ein Blick auf die geometrischen Verhältnisse einer Kugel
geworfen werden.
Man stelle sich einen Richtungsvektor als Pfeil vom Kugelzentrum zur Kugelober-
fläche vor. Eine Einteilung aller möglichen Richtungsvektoren in gleichgroße Häu-
figkeitsklassen ist gegeben, wenn die Mantelflächen der Kugelsegmente, die den
Endpunkt der Richtungsvektoren bilden, die gleiche Fläche haben. Solche Kugel-
segmente mit gleichen Mantelflächen sind in Abbildung 3.16 mittig dargestellt. Aus
AMantel = 2πrh ergibt sich, dass die Achsenabschnitte h für gleiche Klassen gleich-
groß sein müssen. Die Fläche ist also unabhängig von der axialen Lage des Kugel-
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segments und vielmehr nur von deren Höhe h abhängig. Da h = ∆z ist, kann die
Winkelkomponente
−−−→
HA1 z direkt in gleichgroße Klassen geteilt werden. Jeder Klasse
mit der Klassenbreite ∆z ist ein Winkelbereich ∆β zugeordnet. Trotz der Gleichheit
aller ∆z unterscheiden sich die zugeordneten ∆β, je nach der Position der Kugel-
schale. Dieser Umstand ist in Abbildung 3.16 rechts dargestellt. Ursache ist der
funktionale Zusammenhang von β = arccos(
−−−→
HA1 z). Die Einteilung der Partikelwin-
kel in gleichgroße bzw. Häufigkeitsklassen resultiert also in unterschiedlich breiten
Winkelbereichen für jede Klasse.
Abb. 3.16: Die Klassen für die Häufigkeitsverteilung der Partikelwinkel wurden an-
hand gleicher Mantelflächen von Kugelsegmenten gewählt. Bei statis-
tisch gleicher Häufigkeit von Richtungsvektoren vom Kugelzentrum aus,
zeigen die gleiche Anzahl von Richtungsvektoren in jede Mantelfläche
gleicher Fläche. Dabei gilt: gleiche Höhen h führen zu gleichen Mantel-
flächen. Daraus ergeben sich unterschiedliche Klassenbreiten der tat-
sächlichen Partikelwinkel ∆β.
Partikelzuweisung
Eine Partikelzuweisung (englisch: particle tracking) meint die Zuordnung eines Par-
tikels von einem Bild zu dem identischen Partikel in einem anderen Bild. So lassen
sich Translation und weitere Rotation dieses Partikels von einem zum nächsten Bild
auswerten. Im Rahmen dieser Arbeit sollte dies für eine große Anzahl von Parti-
keln von einem zum nächsten 3D-Bild, welche bei unterschiedlichen Magnetfeldsi-
tuationen aufgenommen wurden, durchgeführt werden. Voraussetzungen für eine
korrekte Zuweisung ist die Unterscheidbarkeit der Partikel, sowie eine gewisse Ähn-
lichkeit der Partikelstruktur beider Datensätze. Die Unterscheidbarkeit der Partikel
ist durch ihre recht breite Größenverteilung und ihre Formvielfalt gegeben. An einem
Beispiel erklärt: Eine MR-Elastomerprobe wird einmal im Ausgangszustand tomo-
graphiert und ausgewertet und anschließend bei leicht veränderten Bedingungen
tomographiert, beispielsweise in einem Magnetfeld. Die Partikelstruktur der Probe
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wird sich dadurch leicht verändern und diese Veränderung ist anhand eines Ver-
gleichs der beiden Tomogramme sichtbar und auswertbar. Ändert sich die Position
der Partikel nicht zu stark, ist eine Partikelzuweisung durchführbar. Abbildung 3.17
zeigt ein Beispiel einer Partikelzuweisung in MR-Elastomeren.
Abb. 3.17: Dargestellt ist ein Beispiel einer Zuweisung von Partikeln in einem MR-
Elastomer zwischen zwei Tomogrammen. Der Datensatz in grün wurde
ohne Magnetfeld aufgenommen, jener in rot bei Feldapplikation. Die Tra-
jektorien der Partikel sind schwarz dargestellt [103].
Hierzu wird an der Position eines Partikels aus dem ersten Datensatz im zweiten
Datensatz an dieser Position nach Partikeln gesucht, die als Kandidat für das rich-
tige Partikel in Frage kommen. Wenn sichergestellt ist, dass sich das Partikel durch
das Magnetfeld bewegt hat, muss in einer definierten Umgebung der Ursprungspo-
sition nach Partikeln gesucht werden. Durch die Verschiebung aller Partikel können
nun mehrere Partikel in dieser Umgebung liegen. Anhand von Volumen, Oberflä-
che und Asphärizität kann jenes Partikel ausgewählt werden, welches die stärkste
Übereinstimmung mit dem Partikel aus dem ersten Datensatz aufweist. Dieses Par-
tikel wird nun dem ursprünglichen fest zugewiesen. Damit können Parameter wie
Translation, und Rotation dieses Partikels von einem zum anderen Datensatz be-
stimmt werden. Dieses Verfahren wurde erstmals von Thomas Gundermann erfolg-
reich an MR-Elastomeren durchgeführt [43, 45] und in seiner Dissertationsschrift
ausführlich beschrieben [42]. Im Rahmen dieser Arbeit gelang es dieses Verfahren
von niedrig konzentrierten MR-Elastomeren mit einem Massenanteil von Φ = 2%
auf MR-Elastomere mit Φ = 40% an hartmagnetischen Partikeln zu übertragen. Es
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wurde bereits gezeigt, dass eine verlässliche Partikelzuweisung mit dem gewählten
Material realisierbar ist [103].
Das Programm zur Partikelzuweisung wurde von Thomas Gundermann in Visual Ba-
sic implementiert und nutzt direkt die Ergebnisse der Bildverarbeitung als Eingangs-
daten [45]. Da bei rund 11.000 Partikeln eine visuelle Kontrolle der Korrektheit
kaum durchführbar ist, muss eine geschickte Wahl der Parameter getroffen werden,
mit denen die Partikel gesucht und anschließend eindeutig zugewiesen werden.
Folgend werden die Suchparameter erläutert und deren Wahl begründet.
Zulässige Abweichung des Partikelvolumens ∆V = 338%: Dieser Wert
mag auf den ersten Blick groß erscheinen, entspricht aber einer Abweichung
des äquivalenten Kugeldurchmessers der Partikel um den Faktor 1,5. Verschie-
dene Faktoren führen dazu, dass ein und dasselbe Partikel in unterschiedlichen
Tomogrammen unterschiedlich abgebildet wird. Neben der begrenzten Genau-
igkeit des bildgebenden Messverfahrens und Rekonstruktionsartefakten ist die
wesentliche Ursache hierfür die starke Bearbeitung der Bilddaten zur sauberen
Partikeltrennung. Die begrenzte Schärfe der Tomogramme führt dazu, dass
auch die umliegenden Pixel des Partikels von diesem beeinflusst werden. Bei
nahe aneinanderliegenden Partikeln ist dieser Effekt stärker ausgeprägt. Das
Objekt wird also unterschiedliche Volumina haben, je nachdem, ob es solitär
oder in einem Partikelcluster vorliegt.
Zulässige Abweichung der Partikeloberfläche ∆A = 225%: Dieser Wert
entspricht ebenfalls einer Abweichung des äquivalenten Kugeldurchmessers der
Partikel um den Faktor 1,5. Die Begründung entspricht jener zum Partikelvolu-
men.
Zulässige Abweichung der Asphärizität ∆P2A = 100%: Die gleichen Ursa-
chen die zur Vergrößerung oder Verkleinerung der detektierten Objekte füh-
ren können je nach Partikelanordnung zu einer Veränderung der Form füh-
ren. Besonders Rekonstruktionsartefakte können die gemessene Partikelform
stark beeinflussen. Um hier keine korrekten Zuweisungen von vornherein aus-
zuschließen, wurde auch dieser Parameter großzügig bemessen.
Zulässige Abweichungen der Partikelkoordinaten ∆x,∆y,∆z = 30Pixel:
Diese Parameter definieren den Raum um die ursprüngliche Partikelposition
in der nach dem korrekten Partikel im zweiten Datensatz gesucht wird. Die
Dimensionen reichen etwa eineinhalb mal über das nächste Nachbarpartikel
hinaus.
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Die angegebenen Suchparameter wurden sehr großzügig gewählt um keine poten-
tiell korrekten Zuordnungen von vornherein auszuschließen. Die Zahl der gefunde-
nen Zuweisungen beträgt etwa das zwei- bis dreifache der Partikelanzahl. Es gibt
also eine hohe Zahl an Mehrfachzuweisungen. Aus diesen Zuweisungen wurden nun
nachträglich die korrekten ermittelt. Hilfreich ist hierbei, dass der Abstand der Par-
tikel zueinander in einem Datensatz größer ist, als die Translation eines Partikels
von einem zum anderen Datensatz, was für die große Mehrheit der Partikel zu-
trifft. Dies wurde erreicht, indem die Veränderungen zwischen den Tomogrammen
klein gehalten wurden. In diesem Fall bedeutet dies eine Magnetfeldänderung von
∆B = 250mT zwischen den Tomogrammen. Dass sich bei dieser Schrittweite eine
verlässliche Partikelzuweisung durchführen lässt, wurde in Voruntersuchungen ge-
zeigt [103]. Im ersten Schritt wurden die Partikelzuweisungen folglich hinsichtlich
ihrer Abweichungen der Partikelkoordinaten bewertet. Hierzu wurde eine Ortsgüte
GOrt definiert, die sich aus den Partikelkoordinaten des Partikelpaares mittels
GOrt =
√
(xj − xi)2 + (yj − yi)2 + (zj − zi)2 (3.8)
berechnet [42]. GOrt entspricht dem euklidischen Abstand des Partikelpaars. Wie
alle folgend definierten Gütefunktionen zeigt auch bei dieser ein kleiner Wert eine
gute Übereinstimmung der Eigenschaften an. In Abbildung 3.18 ist ein typisches
Beispiel einer Häufigkeitsverteilung von GOrt aller gefundenen Partikelzuweisungen
dargestellt.
Abb. 3.18: Dargestellt ist ein Beispiel der Ortsgüteverteilung gefundener Partikel-
zuweisungen. Die linke Fraktion wurde für die Auswertung verwendet,
die rechte Fraktion verworfen.
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Das ausgeprägte Maximum bei GOrt = 5 zeigt Kandidaten für Partikel in unmittel-
barer Nähe zum Ursprungsort des Partikels. Danach folgt ein Minimum, in diesem
Abstand werden nur sehr wenige Partikel gefunden. Der anschließende Anstieg re-
präsentiert Nachbarpartikel. Da die Translation der Partikel von einem zum nächs-
ten Datensatz stets kleiner ist als ihr Abstand, kommen nur Partikel im vorderen
Bereich der Ortsgüteverteilung für eine korrekte Zuweisung in Frage. Es werden
also alle Partikelzuweisungen mit einer Ortsgüte größer als GOrt,krit. verworfen. Aus
Abbildung 3.18 wird deutlich, dass das im Minimum der Verteilung auch Partikelzu-
weisungen gefunden wurden. Die Überschneidung beider Fraktionen führt zu dem
Umstand, dass stets auch eine kleine Anzahl an korrekten Zuweisungen verworfen
wird und eine kleine Anzahl an mutmaßlich falschen Zuweisungen als korrekt an-
genommen wird. Letztere spielen für die Beurteilung der Ergebnisse eine Rolle, da
sie Falschinformationen beinhalten. Ihre Anzahl ist im Vergleich zu den korrekten
Partikelzuweisungen jedoch statistisch nicht relevant. Analog zu GOrt lassen sich mit
GV =
√(
Vj − Vi
Vi
)2
(3.9)
GA =
√(
Aj −Ai
Ai
)2
(3.10)
GP2A =
√(
P2Aj − P2Ai
P2Ai
)2
(3.11)
Güten für die Volumen, -Oberflächen und P2A-Änderung bestimmen und deren Ver-
teilungen betrachten.
Wie beispielhaft in Abbildung 3.19 dargestellt, zeigen diese Verteilungen jedoch kein
ausgeprägtes Minimum und erlauben so keinen weiteren Ausschluss von Partikelzu-
weisungen. Es lässt sich aber Anhand dieser Verteilungen verifizieren, dass bei dem
Partikelzuweisungsprozess die Grenzen ∆V , ∆A und ∆P2A weit genug gewählt wur-
den um keine potentiellen Kandidaten auszuschließen, da alle Zuweisungen Güten
aufweisen, die kleiner sind als es die Grenzen zulassen.
Unter den Partikelzuweisungen befinden sich trotz Beschränkung der Ortsgüte noch
ungefähr 10% Mehrfachzuweisungen. Unter diesen wurde stets die Zuweisung ge-
wählt, deren Formgüte GForm am kleinsten ist, also die geringste Formabweichung
aufweist. Die hierzu verwendete Formgüte
GForm =
√(
Vj − Vi
Vi
)2
+
(
Aj −Ai
Ai
)2
+
(
P2Aj − P2Ai
P2Ai
)2
(3.12)
kombiniert die Güten GV , GA und GP2A zu einem Parameter. Auf diese Weise kön-
nen durchschnittlich 85% aller Partikel sicher zugewiesen werden. Darin sind nur
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Abb. 3.19: Beispiel der Güteverteilung für Volumen, Oberfläche und Asphärizität
gefundener Partikelzuweisungen.
wenige Falschzuweisungen enthalten. Eine visuelle Kontrolle der zugeordneten Par-
tikel in den separierten Datensätzen erlaubt dabei eine Abschätzung. Durch die be-
grenzte Genauigkeit der gemessenen Partikelgeometrie ist es unvermeidbar, dass
bei ungünstigen Partikelarrangements Partikel falsch zugewiesen werden. Strenge-
re Grenzen und Auswahlkriterien zur Vermeidung von Falschzuweisungen führen
unweigerlich zur einer Reduktion der Anzahl richtiger Zuweisungen. Im Rahmen
dieser Arbeit wurden die Grenzen so gewählt, dass auf Kosten einer maximalen
Ausbeute die Anzahl von Falschzuweisungen so klein ist, dass sie in der Statistik
der getroffenen Partikelzuweisungen keine Rolle spielt. Dennoch konnte durch op-
timierte Auswahlprozeduren die Ausbeute an korrekten Zuweisungen im Rahmen
dieser Arbeit von 55% in Vorarbeiten [103] auf hier durchschnittlich 85% erhöht
werden.
Nach erfolgreicher Partikelzuweisung stehen für alle zugewiesenen Partikel Ergeb-
nisse für deren Translation und Rotation zur Auswertung zur Verfügung.
Bildregistrierung
Um eine Partikelzuweisung in der geschilderten Weise durchzuführen müssen die
Bilddatensätze geometrisch perfekt übereinanderliegen. Da die Probe nach jedem
zweiten Tomogramm extern magnetisiert, dafür entfernt und anschließend neu po-
sitioniert werden musste, sind die aufgenommenen Tomogramme nicht per se de-
ckungsgleich. Die ermittelte Translation der Partikel soll nur aus dem tatsächlich
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von den Partikeln in der Probe zurückgelegten Weg bestehen, nicht jedoch aus ei-
ner Verschiebung der Probe mitsamt den Partikeln. Das selbe gilt für die Drehung.
Vor der Partikelzuweisungmüssen die Datensätze demnach aneinander ausgerichtet
werden. Dies geschieht mit den unbearbeiteten Grauwertbildern, also den direkten
Ergebnissen der Tomographie, vor der Bildverarbeitung.
Da sich die Partikelstruktur von Tomogramm zu Tomogramm ändert, muss eine an-
dere ortsfeste Referenz zur Ausrichtung dienen. Hierzu wurden die in Kapitel 3.1.2
beschriebenen Kupferdrähte am Umfang der Probenhülle befestigt. Um die beiden
Bilder, beziehungsweise die Referenzdrähte auszurichten und in Deckung zu brin-
gen wurde die frei verfügbare Software 3DSlicer [1, 32] verwendet. Hierbei wur-
den 6 Freiheitsgrade (3 mal Rotation, 3 mal Translation) berücksichtigt. Eine Ver-
zerrung der Tomogramme wurde ausgeschlossen, eine Skalierung ebenso, da die
Tomogramme stets mit den selben Abbildungsabständen aufgenommen wurden.
Automatische Registrierungsmethoden führten nicht zum Ziel, weshalb die Daten-
sätze manuell an ihren Referenzen ausgerichtet wurden. Die Transformationsmatrix
wurde abschließend auf das registrierte Bild angewendet. Da die Bildauflösung (Pi-
xeldichte) der 3D-Datensätze weitaus höher war als die tatsächliche Auflösung und
Kantenschärfe, entstand durch die Transformation der Bilder kein für die Auswer-
tung relevanter Informationsverlust bezüglich der Kantenschärfe der Partikel.
Statistik von Partikelstrukturen
Während die zuvor dargestellte Methode eine Auswertung der Translation der Par-
tikel auf Einzelpartikelbasis anstrebt, ermöglicht die Auswertung der Paarkorrelati-
onsfunktion eine Charakterisierung des gesamten Partikelensembles. Die hier ge-
nutzte Methode zur richtungsabhängigen Evaluation der Paarkorrelationsfunktion
wurde von Julian Morich im Rahmen seiner Diplomarbeit erarbeitet und in C++
programmiertechnisch umgesetzt [77]. Sie wurde anhand von bekannten Modell-
Verteilungen wie Idealgas und kubischen Gittern mit unterschiedlich elongierten
Einheitszellen validiert und bereits erfolgreich auf andere tomographisch ermittel-
te Datensätze von MR-Elastomeren angewendet. Ein wesentlicher Unterschied zum
standardmäßigen Verfahren bildet der Einbezug der Abstandswinkel um so zu einer
richtungsabhängigen Aussage zu gelangen. Hierzu wird die Kugelschale mit dem
Radius r, die üblicherweise zur Zählung der Partikel mit entsprechendem Abstand
verwendet wird, durch Kegel geschnitten. Für jede Raumrichtung werden zwei Ke-
gel verwendet, einer in positiver, einer in negativer Richtung der Richtungsachse.
Der Schnitt aus Kegel und Kugelschale schränkt damit die zu zählenden Partikel
auf eine Raumrichtung ein. Im Idealfall ist der Kegel unendlich schmal, so würden
nur Abstände gezählt werden, welche ausschließlich entlang einer Raumrichtung.
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Dies beschränkt die Anzahl der gezählten Abstände meistens jedoch so stark, das
keine statistisch relevante Anzahl zustande kommt. Für die hier präsentierten Er-
gebnisse wurde ein Kegelöffnungswinkel von α = ± 45° gewählt. Dies garantiert eine
statistisch relevante Anzahl von Abständen pro Radius und ermöglicht dennoch ei-
ne richtungsabhängige Betrachtung bei ca. 11.000 Objekten. Ein gewisser Nachteil
besteht darin, dass die Richtungen nur mäßig scharf voneinander getrennt sind.
Abbildung 3.20 zeigt im Schema, wie die gewählten Kegelschnitte in der zylindri-
schen Punktwolke liegen. Der Übersichtlichkeit halber wurden die Kegelöffnungs-
winkel α kleiner dargestellt und nur ein Kegel pro Richtung abgebildet. Beim gewähl-
ten α = ± 45° können mehr Partikel in die Auswertung mit eingeschlossen werden.
Obwohl ein idealerweise radial symmetrisches System vorliegt, wurde entschieden
x- und y-Richtung getrennt zu betrachten. Würden diese Abstände zu einer radia-
len Betrachtung der Abstände zusammengefasst, ergäbe sich der Umstand zwei
verschiedene Abstandseinschränkungen zu vergleichen: axial und radial. Mit der
getrennten Betrachtung von x-, y- und z-Richtung ist das Prozedere für alle Rich-
tungen gleich, was die Interpretation und Bewertung der Ergebnisse erleichtert.
Abb. 3.20: Richtungsabhängige Zählung der Partikelabstände bei der PCF [77]. Der
Übersichtlichkeit halber sind die Kegel, welche sich in negativer Achsen-
richtung öffnen, nicht dargestellt. Des Weiteren wurden die Kegelöff-
nungswinkel α kleiner dargestellt.
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Problematisch bei der programmiertechnischen Umsetzung der PCF [3] nach Glei-
chung (2.11) besteht in der zeitaufwändigen Berechnung. Bei der direkten Umset-
zung des mathematischen Prinzips wird für ein beliebiges Partikel P1 eine Kugel-
schale mit Radius r gebildet und anschließend geprüft, welche anderen Partikel sich
in dieser Schale befinden. Hierzu ist die Berechnung der Abstände des Partikels
P1 zu allen anderen Partikeln nötig. Die Anzahl wird gespeichert und anschließend
der Radius der Kugelschale erhöht, und das Prozedere wiederholt. Dies muss für
alle Partikel durchgeführt werden. Daraus ergibt sich der Nachteil, dass einerseits
große Mengen an Partikeln im Arbeitsspeicher vorgehalten werden müssen und an-
dererseits die Berechnung ineffizient wird, da so die Partikel und deren Abstände,
die zum Zeitpunkt des aktuellen Rechenschritts nicht gezählt werden, dennoch im
Arbeitsspeicher gehalten werden. Das von Julian Morich implementierte Programm
geht einen anderen Weg [77]. Hier werden in einem Schritt alle Abstände zwischen
den Partikeln berechnet, die Winkel werden dabei mit gespeichert. Anschließend
werden die Abstände entsprechend der Radien und Winkel sortiert und normiert.
Die Berechnungsvorschrift ergibt sich aus
g(r) =
V
N2 · 2π · r ·∆r
·∆N (3.13)
für die richtungsabhängige Betrachtung als
g(r) =
V
N2 · 8π · r2 ·∆r · sin2
(α
2
) ·∆N. (3.14)
V bezeichnet hier das Probenvolumen, N die Partikelgesamtzahl, r den aktuell ge-
wählten Radius, ∆r die Kugelschalendicke, α den Kegelöffnungswinkel und ∆N die
Anzahl an gezählten Partikeln. Die Normierung wird im Falle der richtungsabhängi-
gen Betrachtung entsprechend des Schnitts aus Kegel und Kugelschale angepasst.
Durch das auf diese Weise implementierte Vorgehen geht die Information, wel-
che Partikel zu welcher Kugelschale zählen, verloren. Dies erschwert den Umgang
mit Randeffekten und der Normierung der Anzahlen entsprechend der PCF. Den-
noch konnten diese Schwierigkeiten überwunden und die Rechenzeit für ca. 11.000
Objekte von mehreren Tagen auf einige Minuten reduziert werden. Die genaue
programmiertechnische Umsetzung und mathematische Beschreibung findet sich
in [77].
3.2.5 Vibrating Sample Magnetometrie
Um die magnetischen Eigenschaften des verwendeten Kompositmaterials zu unter-
suchen wurde ein Vibrationsmagnetometer (VSM) der Firma Lake Shore Cryotro-
nics, Inc. (Westerville, Vereinigte Staaten) verwendet. Die zu untersuchende Probe
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wird in einem starken homogenen Magnetfeld positioniert, was zu einer Magneti-
sierung dieser führt. Die Probe wird definiert im Magnetfeld oszillatorisch bewegt.
Durch die Bewegung der Probe liegt ein zeitlich veränderliches Magnetfeld vor. Die-
ses induziert eine Spannung in den dafür vorgesehen Sensorspulen. Abhängig vom
gewählten äußeren Magnetfeld lässt sich so das magnetische Antwortverhalten in
Form des magnetischen Moments bestimmen [35]. Abbildung 3.21 zeigt ein Foto
eines VSM sowie ein Funktionsschema.
Abb. 3.21: Foto eines VSM der Firma Lake Shore Cryotronics Inc. [68] (links)
und ein Funktionsschema mit Benennung der wichtigsten Komponen-
ten (rechts).
Es wurden im Rahmen dieser Arbeit Magnetisierungskurven des Partikelmaterials als
gepresstes Pulver aufgenommen um das magnetische Verhalten der bloßen Partikel
abzuschätzen. Ein weiteres Experiment diente der Messung der Remanenz der Probe
zu jedem Magnetisierungsschritt. Hierzu kam eine weitere Probe zum Einsatz, wel-
che jener der Tomographiemessungen glich. Um die Remanenz zu messen, wurden
in aufsteigender Reihenfolge die Magnetfelder angefahren und gehalten, die auch
zur Magnetisierung der anderen Proben gedient haben. Nach jedem Schritt erfolgte
die Messung der Magnetisierung ohne externes Feld.
3.2.6 Begleitende Messmethoden
Wie unter anderem in Abbildung 3.3 bereits dargestellt, sind für eine umfassende
Beschreibung des Materialverhaltens neben der Strukturaufklärung und der mecha-
nischen Charakterisierung weitere ergänzende Messungen notwendig. Folgend soll
auf die hier applizierten Messmethoden näher eingegangen werden.
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Rheologische Messungen
Um das mechanische Verhalten des Matrixmaterials zu charakterisieren wurden
rheologische Messungen am reinen Elastomermaterial durchgeführt. Silikonelas-
tomere weisen ein viskoelastisches Materialverhalten auf. Mit dem elastischen An-
teil des Verformungsverhaltens geht also ein viskoser Anteil einher. Dies bedeutet,
dass Verformungen zu einem gewissen Teil zu irreversiblen Formänderungen füh-
ren. Da für zukünftige Anwendungen von MR-Elastomeren in erster Linie vollständig
reversible Effekte angestrebt werden, ist der viskose Anteil unerwünscht. Die Be-
urteilung des viskosen Anteils soll durch die hier beschriebenen rheologischen Mes-
sungen vorgenommen werden. Bei den durchgeführten Torsionsschwingversuchen
wird eine Probe tordiert, das Drehmoment gemessen und daraus die Schubmoduln
bestimmt.
Um die dynamischen und quasistatischen Messungen durchzuführen wurde ein Rheo-
meter MCR301 der Firma Anton-Paar (Graz, Österreich) eingesetzt. Jüngste Er-
kenntnisse zeigen, dass zur Charakterisierung von MR-Elastomeren Proben in Form
von langen Zylindern den etablierten flachen Zylinderscheiben vorzuziehen sind
[13]. Es wurde gezeigt, dass so auch sehr weiche Proben vorspannungsfrei, re-
produzierbar und präzise charakterisierbar sind. Im Rahmen dieser Arbeit wurde
eine Zylinderprobe mit einem Durchmesser von DProbe = 4mm und einer Länge von
LProbe = 32mm gewählt. Als Probenform diente auch hier eine 1-ml-Spritze. Um das
Matrixverhalten zu charakterisieren wurden in diesem Falle keine NdFeB-Partikel
hinzugegeben. Die geometrische Situation bei der Vermessung der stabförmigen
Probe und der Spannungszustand bei Torsion sind in Abbildung 3.22 schematisch
dargestellt. Leider ist es aus technischen und geometrischen Gründen bisher nicht
gelungen dieses elegante und präzise Messverfahren mit einem Magnetfeld zu kom-
binieren. Schwierig ist hier die Ausrichtung der Deformationsrichtung zur Magnet-
feldrichtung.
Es wurden Zugversuche bei einer Geschwindigkeit von v = 10µm zur Bestimmung
des E-Moduls durchgeführt. Des Weiteren wurde durch quasistatische Torsionsexpe-
rimente im linearelastischen Bereich der Schubmodul G bestimmt. Analog zu Glei-
chung (3.1) berechnet sich der Schubmodul G aus den gemessenen Drehmomenten
T bei den eingestellten Torsionswinkeln φ aus
G =
∆T
∆φ
· 2 · L
π
(
DProbe
2
)4 . (3.15)
Zur Bestimmung von Speichermodul G′ und Verlustmodul G′′ wurden Torsions–
schwingversuche mit Frequenzen von φ = 0, 25Hz bis 1Hz und Amplituden von
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0,12% bis 12% Deformation durchgeführt, die Berechnung der Werte für G′ und
G′′ erfolgte durch die Software des Rheometers. Es konnte gezeigt werden, dass
vollständig im Bereich linearelastischer Dehnung, und gerade noch im Bereich qua-
sistatischen Verhaltens gemessen wurde. Durch den Vergleich von Speichermodul
G′ und Verlustmodul G′′ und die Bildung des Verlustfaktors tanδ = G′′/G′ kann eine
Bewertung vorgenommen werden, in wie weit der viskose Anteil eine Rolle beim
mechanischen Verhalten der Elastomermatrix spielt.
Abb. 3.22: Geometrische Messsituation und Spannungszustand bei Torsionsmes-
sungen.
Konfokale Fluoreszenzmikroskopie
Die Qualität der Einbettung und Anbindung der magnetischen Partikel an die Elas-
tomermatrix ist maßgeblich, um reversible Partikelbewegungen im MR-Elastomer
zu erhalten. Neben dem möglichen viskosen Verhalten der Matrices kann auch eine
unvollständige Anbindung der Partikel in der Matrix zu irreversiblen Anteilen der Par-
tikelbewegung führen [45]. Es hat sich gezeigt, dass oxidierte Partikeloberflächen
zu einer Störung der Polymerisation des Elastomers in unmittelbarer Partikelum-
gebung führen können [12,45]. Die Partikel sind dann mit einer Schicht flüssigen
Elastomers umgeben, was zu einer freien Bewegung der Partikel in gewissen Gren-
zen führt. Um diese Ursache für irreversibles Materialverhalten im Rahmen dieser
Arbeit auszuschließen wurde in einer Kooperation mit dem Max-Planck-Institut für
Polymerforschung in Mainz konfokale Fluoreszenzmikroskopie an einem dort entwi-
ckeltem konfokalen Laser-Scanning-Mikroskop (LSCM) [101] durchgeführt.
Hierzu wurden separate Proben mit einem reduzierten Massenanteil von Φ = 2%
NdFeB-Partikel hergestellt. Höhere Konzentrationen erlauben keine Durchsicht mehr
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durch die Probe und verhindern so die Aufnahme eines korrekten 3D-Bildes. Es wur-
den 3D-Scans von 400µm × 400µm × 150µm (xyz) Größe eines typischen NdFeB-
Partikels und seiner Umgebung aufgenommen. Der Reflexionskanal der Anlage lie-
fert eine dreidimensionale Abbildung des NdFeB-Partikels im Auflicht, dargestellt
in Abbildung 3.23. Die in der Probe enthaltenen Silikat-Tracerpartikel werden zur
Fluoreszenz angeregt und können so sichtbar gemacht werden. Damit kann ein
weiteres dreidimensionales Bild der Tracerpartikel in ihrer räumlichen Verteilung
aufgenommen werden. Da die Tracerpartikel weitestgehend isotrop in das Matrix-
material eingebettet sind erlauben sie so eine Beobachtung der Matrix und deren
Verzerrung, wie es in der Tomographie nicht möglich ist.
Abb. 3.23: LSCM-3D Aufnahme eines einzelnen NdFeB-Partikels im Reflektionsbild,
Längenangaben in µm. Weiterhin zu sehen sind feinste NdFeB-Splitter,
die Tracerpartikel sind im Reflektionsbild nicht sichtbar.
Eine Anordnung von vier großen NdFeB-Magneten erlaubt die Applikation eines ho-
mogenen 100mT-Magnetfelds in z-Richtung während der Messung. Damit kann ei-
ne Rotation des NdFeB-Partikels provoziert werden. Des Weiteren kann durch die
Beobachtung der Bewegung der unmittelbar an dem NdFeB-Partikel angelagerten
Tracerpartikel eine Beurteilung der Anbindung des NdFeB-Partikels an die umgeben-
de Matrix erfolgen. Zusätzlich wurden Aufnahmen des Partikels in einem rotieren-
den Halbachmagnetarray [48] mit B = 216mT gewonnen, um die Reversibilität der
Partikelrotation zu validieren. Dies gelingt durch den Vergleich der Partikelposition
vor und nach einer vollständigen Rotation des Magnetfelds um 360°. Mit dem im
LSCM verwendeten Magnetsetup ließen sich nur maximal B = 216mT erreichen, was
aber dennoch einen qualitativen Vergleich der prinzipiellen Partikelrotation induziert
durch Blok = 250mT ermöglicht.
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Röntgendiffraktometrie
Die häufig in MR-Elastomeren verwendeten Eisenpartikel bilden ein kubisches Kris-
tallgitter aus. Hier spielt die Kristallstruktur für die Ausrichtung von Partikeln im Ma-
gnetfeld nur eine untergeordnete Rolle, das Ausrichtungsverhalten wird von der Par-
tikelgeometrie dominiert. Die hier verwendeten Partikel aus Neodym-Eisen-Bor, ge-
nauer Nd2Fe14B bilden jedoch tetragonale Kristallgitter mit hoher magnetischer An-
isotrope aus [66]. Hier spielt die Kristallstruktur eine maßgebliche Rolle bei der Aus-
richtung im Magnetfeld. Um das Ausrichtungsverhalten der Partikel im betrachteten
MR-Elastomer bewerten zu können, wurden in einer Kooperation mit dem Leibniz-
Institut für Photonische Technologien in Jena Röntgendiffraktometrie-Messungen
(XRD-2θ-Scans) durchgeführt. Hierbei wird eine Probe des zu untersuchenden Mate-
rials mit Röntgenstrahlung bestrahlt. Ähnlich wie Lichtwellen wechselwirkt die Rönt-
genstrahlung mit regelmäßigen Strukturen und wird gebeugt. Anhand des sich er-
gebende Beugungsmusters können Rückschlüsse auf die Kristallstruktur der Probe
gewonnen werden. Für diese Messungen wurden Proben mit einem Volumengehalt
von Φ = 25% Partikel in Epoxidharz hergestellt. So kann eine hier unerwünschte
Partikelbewegung ausgeschlossen werden. Es wurden isotrope Proben und aniso-
trope Proben, die unter Magnetfeldeinfluss polymerisiert wurden, hergestellt und
vermessen. Die Messungen erlauben eine Beurteilung der Ausrichtung der Kristall-
struktur relativ zur Ausrichtung der Partikel.
4 Ergebnisse
Die schiere Menge an Daten die sich aus den 18 Tomogrammen ergeben ermöglicht
eine enorme Bandbreite an Auswertungsmöglichkeiten um Erkenntnisse über die
Veränderung der Partikelstruktur zu erlangen. Gleichzeitig soll eine Verknüpfung zu
den Ergebnissen der mechanischen Charakterisierung und jenen der begleitenden
Messmethoden geschaffen werden. In diesem Kapitel sollen die wesentlichen Ergeb-
nisse dieser Arbeit präsentiert und Diskussionsansätze geliefert werden. Begonnen
wird mit der Darstellung des makroskopischen mechanischen Materialverhaltens.
Anschließend erfolgt eine detaillierte Auswertung der Partikelstruktur im Ausgangs-
zustand und die Beschreibung des Ausrichtungsverhaltens der Partikel. Den Kern
dieses Kapitels bildet die Charakterisierung der Partikelstruktur unter Magnetfeld-
einfluss. Abgeschlossen wird mit einer Betrachtung der magnetischen Eigenschaften
des MR-Elastomers.
4.1 Makroskopische mechanische Eigenschaften
Als erstes sollen die Ergebnisse der mechanischen Charakterisierung präsentiert
werden. Schwerpunkte sind der Nachweis eines ideal elastischen Materialverhaltens
sowie der Nachweis eines magnetorheologischen Effekts des Materials.
4.1.1 Elastomer
Die mit dem Rheometer durchgeführten quasistatischen Spannungs-Dehnungs-Mes-
sungen ergaben einen E-Modul des reinen Elastomers von E = ( 17 ± 3)kPa. Qua-
sistatische Torsionsversuche ergaben ein Schubmodul von G = ( 6, 0 ± 0, 1)kPa. Bei
einer Querkontraktionszahl von ν ≈ 0, 5 für Elastomere erfüllen die ermittelten Werte
für E und G also sehr gut den geforderten Zusammenhang beider Größen:
E = 2(1 + ν) ·G (4.1)
Dies zeigt die Vertrauenswürdigkeit der Torsionsmessungen an diesem Material.
Die Ergebnisse für Speicher- und Verlustmodul sind in Abbildung 4.1 dargestellt. Es
zeigt sich, dass ab ca. f = 0, 5Hz der quasistatische Bereich verlassen wird. Darunter
wurde keine systematische Frequenzabhängigkeit der Moduln festgestellt. Ebenso
sind die Moduln nicht von der Deformation im untersuchten Bereich abhängig, alle
4.1 Makroskopische mechanische Eigenschaften 79
Verformungen liegen im linearelastischen Bereich. Aus allen Messungen gemittelt
ergeben sich hier ein Speichermodul von G′ = (7175 ± 952)Pa und ein Verlustmodul
von G′′ = (1, 4± 0, 2)Pa. Zwischen G′ und G′′ liegen also ungefähr dreieinhalb Größen-
ordnungen. Der Verlustfaktor errechnet sich damit zu tan δ = G′′/G′ = 0, 0002± 1·10−5.
Somit wurde gezeigt, dass der viskose Anteil an Verformungen dieses Materials eine
vernachlässigbare Rolle spielt und das Elastomer ein nahezu idealelastisches Ver-
halten zeigt. Mit der Wahl dieses Matrixmaterials konnte eine wesentliche Ursache
irreversibler Partikelbewegungen ausgeschlossen werden.
Abb. 4.1: Gemessene Speicher- und Verlustmoduln, links abhängig von der Fre-
quenz bei einer Deformation von ∆γ = 1%, rechts abhängig von der Am-
plitude bei f = 0, 5Hz.
4.1.2 Komposit
Werden dem Elastomer nun Partikel hinzugefügt, kann die individuelle Partikelstruk-
tur der Proben zu einer erhöhten Streuung der Einzelproben führen. Da im Rahmen
dieser Arbeit aus Gründen des großen Messaufwands sowohl für die Tomographie
als auch für die mechanische Charakterisierung eine Einzelprobe vermessen wurde,
muss die Reproduzierbarkeit der Proben gesondert nachgewiesen werden.
Hierzu wurden acht gleichartige Zylinderproben mit einem Durchmesser von D =
12mm und einer Höhe von H = 10mm durch Spannungs-Dehnungskurven charak-
terisiert. Es wurden fünf Wiederholungsmessungen pro Probe durchgeführt, daraus
ergibt sich die Standardabweichung. Diese wurde mit dem Studentschen t-Faktor
multipliziert um dem kleinen Stichprobenumfang Rechnung zu tragen. Die gemes-
senen E-Moduln sind in Abbildung 4.2 dargestellt. Es zeigt sich, dass die mittleren
E-Moduln der einzelnen Proben kaum mehr schwanken, als die Einzelmessungen an
einer Probe. Der E-Modul des Komposits wurde als Mittelwert aller Einzelproben zu
E = (29 ± 1)kPa bestimmt. Abbildung 4.3 zeigt beispielhaft die Rohdaten der fünf
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Einzelmessungen von Probe Nr. 1. Die minimalen Unterschiede der Kurvensteigung
gehen fast vollständig im Rauschen der Einzelmessungen unter. Dies spricht auch
hier für vernachlässigbar kleine Anteile an viskoser und plastischer Verformung und
für ein idealelastisches und damit vollständig reversibles Verformungsverhalten des
Kompositmaterials.
Abb. 4.2: E-Moduln von 8 gleichartigen Proben im Ausgangszustand. Es wurden 5
Wiederholungsmessungen pro Probe durchgeführt, daraus ergibt sich die
angezeigte Standardabweichung. Der letzte Balken zeigt den Mittelwert.
Hier ergibt sich die Standartabweichung aus allen Einzelmessungen aller
Proben.
Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die Ergebnisse zum mechanischen
Verhalten des Kompositmaterials sehr gut reproduzierbar sind. Das gilt sowohl für
Wiederholungsmessungen an einer Probe, als auch für die Reproduzierbarkeit der
Proben selbst. Es ist also vertretbar sich für die genaue Charakterisierung der
E-Moduln in verschiedenen Magnetfeldsituationen auf eine einzelne Probe zu be-
schränken.
Eine einzelne Probe wurde entsprechend dem Messplan in Abbildung 3.5 sukzessive
magnetisiert und mechanisch vermessen. Die gemessenen E-Moduln und die daraus
berechneten MR-Effekte sind in Abbildung 4.4 dargestellt. Die E-Moduln welche ohne
Magnetfeldapplikationen ermittelt wurden zeigen einen leichten Abfall bis zu einer
Magnetisierung von etwa Bext = 1250mT. Es kann vermutet werden, dass die große
Anzahl an Messungen und die damit einhergehende mechanische Belastung, sowie
die wiederholte magnetisch induzierte Partikelbewegung zu einer fortschreitenden
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lokalen Zerstörung der Matrix führt. Dies würde zu einer generell geschwächten Ma-
trix und somit abnehmenden E-Moduln führen. Dieser Abfall ist also kein Effekt des
Magnetfelds, sondern durch die sukzessive mechanische Belastung des Materials
begründet.
Abb. 4.3: Fünf Rohkurven zu Spannungs-Dehnungsmessungen von Probe Nr. 1. Die
Einzelmessungen zeigen eine gute Reproduzierbarkeit.
Bei Magnetisierungen über Bext = 1250mT beginnen die E-Moduln, gemessen oh-
ne Magnetfeldapplikation, zu steigen. Dies kann prinzipiell zwei Ursachen haben:
Einerseits führt eine zunehmende Kettenbildung zu einer Erhöhung des E-Moduls,
gemessen in Kettenrichtung [34, 42]. Die sich sukzessive bildenden Partikelket-
ten führen zu einer sukzessiven Versteifung der Probe. Zweitens: Die steigende
Remanenz der Partikel führt zu einer zunehmenden magnetischen Partikel-Partikel-
Wechselwirkung, die ihrerseits zu einem erhöhten Widerstand der Probe gegen Ver-
formung, also einer Erhöhung des E-Moduls, führt.
In Betrachtung der E-Moduln die bei appliziertem Feld gemessen wurden fällt auf,
dass ab etwa 1250mT eine deutliche Erhöhung der E-Moduln feststellbar ist. Die-
se Erhöhung wächst mit zunehmender Magnetisierung. Die Fehlerbalken zu jedem
Messpunkt ergeben sich wiederum aus fünf Einzelmessungen. In Abbildung 4.4 sind
sie zu klein um sichtbar zu sein. Aus diesen E-Moduln wurden nun nach Gleichung
(2.1) die MR-Effekte berechnet. Die Fehlerbalken ergeben sich als zusammenge-
setzte Fehler entsprechend dem Gaußschen Fehlerfortpflanzungsgesetz aus Glei-
chung (3.2) aus den Fehlern zu EB und E0. In Abbildung 4.4 ist ein signifikanter MR-
Effekt ab einer Magnetisierung von Bext = 1000mT ablesbar. Der maximale gemesse-
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Abb. 4.4: E-Moduln (links) und MR-Effekte (rechts) nach den einzelnen Magnetisie-
rungsschritten, je mit und ohne Feldapplikation gemessen. Die Fehlerbal-
ken, welche aus je 5 Einzelmessungen berechnet wurden sind im linken
Diagramm zu klein um sichtbar zu sein. Die Fehlerbalken rechts ergeben
sich als zusammengesetzte Fehler aus EB und E0.
ne MR-Effekt, bei einer Magnetisierung von Bext = 2000mT beträgtMRE = (12± 2)%.
Andere MR-Elastomere weisen mitunter weitaus höhere MR-Effekte auf [105]. Der
verhältnismäßig niedrige Wert ergibt sich einerseits aus den magnetischen Eigen-
schaften der verwendeten Partikel, wobei hier die geringe Suszeptibilität von NdFeB
im Vergleich zu etwa Eisen entscheidend ist. Andererseits findet sich die Ursache im
verhältnismäßig kleinen Gehalt an Partikeln. Es ist durchaus möglich MR-Elastomere
mit weit höherem Partikelgehalt herzustellen, welche dann einen höheren MR-Effekt
aufweisen [118]. Wie schon in Kapitel 3.2.3 diskutiert, ist in dieser Arbeit der Par-
tikelgehalt durch die Charakterisierung mittels Tomographie limitiert. Der gewählte
Massenanteil von Φ = 40% ist ein Kompromiss. Solche Proben lassen sich gerade
noch zuverlässig mit dem verwendeten Tomographie-Setup charakterisieren und
führen dennoch zu einem signifikanten MR-Effekt.
Im Vergleich zu den publizierten Vorversuchen [103] fällt auf, dass dort MR-Effekte
von MRE = 60% bei gleicher Probenzusammensetzung und ebenfalls nach einer
Magnetisierung bei Bext = 2000mT erreicht wurden. Trotz der identischen Proben-
zusammensetzung muss die Abweichung auf das veränderte mechanische Verhal-
ten der Elastomermatrix zurückgeführt werden. Die Proben zu [103] wurden mit
den Kooperationspartnern in Mainz hergestellt, wobei unvermeidbare leichte Ab-
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weichungen beim Probenherstellungsprozess zu einer weicheren Elastomermatrix
geführt haben. Die in [103] verwendeten Proben wiesen einen E-Modul von ca.
E = 5kPa auf, während die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Proben ca.
E = 30kPa erreichen. Das Ergebnis ist dennoch qualitativ recht gut mit den hier
präsentierten Ergebnissen vergleichbar, da in beiden Fällen ein MR-Effekt erst nach
einer externen Magnetisierung der Probe nachgewiesen werden konnte.
An dieser Stelle kann geschlossen werden, dass es gelungen ist, ein MR-Elastomer
herzustellen, welches einen signifikanten MR-Effekt aufweist, welcher sich durch
eine vorherige Magnetisierung gezielt beeinflussen lässt. Weiterhin sprechen die
Ergebnisse für idealelastisches Materialverhalten.
4.2 Partikelstruktur im Ausgangszustand
Um die Belastbarkeit aller im weiteren Verlauf präsentierten Ergebnisse sicherzu-
stellen, soll an dieser Stelle zunächst die Güte und Vergleichbarkeit der erhobenen
Daten zur Partikelstruktur aus den verschiedenen Tomogrammen bewertet werden.
Weiterhin erfolgt eine Charakterisierung der geometrischen Eigenschaften und der
Verteilung der Partikel in der Probe.
4.2.1 Datenlage
Alle Tomogramme wurden von ein und der selben Probe aufgenommen und die Par-
tikel sind dabei in Anzahl und Größe unverändert. Dieser Umstand ermöglicht es die
Tomogramme hinsichtlich ihrer Konsistenz in Bezug auf Partikelgrößen und Partikel-
anzahl zu vergleichen. Zuerst soll die Partikelvolumenverteilung betrachtet werden.
Die Verteilungsdichte q3 der Partikelvolumina ist in Abbildung 4.5 dargestellt. Zur
besseren Erkennbarkeit wurde hier eine Darstellung durch Spline-Kurven gewählt,
da es an diesem Punkt vorerst um eine qualitative Betrachtung und den Vergleich
der Tomogramme geht.
Es lässt sich ablesen, dass die charakteristische Form der Volumenverteilung in je-
dem Tomogramm gleichermaßen auftritt. Nur für Partikelvolumina kleiner VPartikel <
200µm3 streuen die Ergebnisse stark. Die verwendeten Partikel wurden vor der Ein-
bettung mit einem 100µm-Sieb gesiebt. Bei den detektierten sehr kleinen Partikel
kann es sich also nicht um echte Partikel handeln, sondern nur um Messartefakte.
Durch die mäßige Bildqualität kommt es vor, dass Bildrauschen als Objekte bezie-
hungsweise Partikel deklariert werden. Um diese Objekte von allen weiteren Ergeb-
nissen auszuschließen wurden alle Objekte mit einem Volumen VPartikel < 2000Voxel,
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Abb. 4.5: Quantitative Darstellung der Partikelvolumenverteilung q3, aller Tomo-
gramme. Im Idealfall wäre hier alle Kurven deckungsgleich. Zur besseren
Erkennbarkeit wurde hier eine Darstellung mit Spline-Kurven gewählt. Die
horizontale Linie markiert VPartikel < 166.200 µm3, Partikel mit kleineren
Volumina wurden von der Auswertung ausgeschlossen.
beziehungsweise VPartikel < 166.200µm3 aus den Datensätzen entfernt. Diese Grenze
entspräche einem Partikel mit einem Kugeläquivalentdurchmesser von 68µm, also
einem Partikel, welches durch das Sieben mit dem 100µm-Sieb sicher entfernt wur-
de. Durch diesen Vorgang werden also nur Messartefakte und keine tatsächlichen
Partikel aus den Datensätzen entfernt.
Für größere Partikel zeigen die Ergebnisse eine gute Übereinstimmung unterein-
ander. Die verbleibende Streuung begründet sich vor allem durch die begrenzte
Auflösung der Bilder, den Bildbearbeitungsprozess und die begrenzte Genauigkeit
der Messung, also der Tomographie an sich. Auf die Fehlereinflüsse wird in Kapitel
5.3 detailliert eingegangen.
Eine weitere Möglichkeit die gleichbleibende Qualität der Tomogramme zu beurtei-
len liefert die Anzahl der detektierten Partikel. Diese ist in Abbildung 4.6 darge-
stellt. Es zeigt sich, dass besonders im ersten Tomogramm eine große Zahl klei-
ner Artefakt-Objekte detektiert wurde. Der vorgenommene Ausschluss von Objek-
ten mit VPartikel < 2000Voxel führt auch hier zu einer Angleichung an die anderen
Tomogramme. Im Fall des ersten Tomogramms konnte ein lokaler Bildfehler für
den größten Anteil dieser Artefakt-Objekte als Ursache identifiziert werden. Der
betroffene Bereich des 3D-Bildes wurde von der Auswertung ausgeschlossen. Wei-
4.2 Partikelstruktur im Ausgangszustand 85
tere offensichtliche Bildfehler konnten nicht ausgemacht werden. Im Mittel wurden
N = 11.109 ± 565 Partikel in jedem Tomogramm gefunden. Das entspricht einer
mittleren Schwankung von ∆N = 5, 1%. Für alle detektierten Partikel sind die Ko-
ordinaten des Partikelzentrums, das Partikelvolumen, die Partikeloberfläche, deren
Asphärizität P2A und die Richtungsvektoren der Partikelhauptachsen vermessen
worden. Die sich aus der Vergrößerung bei der Tomographie ergebende Bildauf-
lösung wurde bereits in Tabelle 3.4 angegeben. Um einen visuellen Eindruck der
Partikelanzahl zu gewinnen ist in Abbildung 4.7 die Partikelgesamtheit aus einem
Tomogramm in Form einer gerenderten 3D-Darstellung gezeigt.
Abb. 4.6: Anzahl der detektierten Partikel in jedem Tomogramm, dargestellt ist die
Partikelgesamtheit sowie die begründete Auswahl.
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Abb. 4.7: Gerenderte 3D-Darstellung einer vollständigen Partikelstruktur mit etwa
11.000 Partikeln aus einem Tomogramm.
4.2.2 Geometrische Charakterisierung der Partikel
Die Partikelgrößenverteilung wurde bereits im Rahmen der Qualitätsbeurteilung
dargestellt. An dieser Stelle soll nun kurz die Partikelform dargestellt werden. Abbil-
dung 4.8 zeigt Ausschnitte zweier 3D-Datensätze der Partikel nach dem Bildverar-
beitungsprozess, also genau so, wie sie vermessen wurden. Die Partikel erscheinen
als splitter- oder plättchenförmig, ähnlich wie in der Mikroskopieaufnahme in Abbil-
dung 3.1.
In Abbildung 4.8 fällt die ungewöhnliche Ausrichtung der einzelnen Partikel auf.
Sie richten sich horizontal, also senkrecht zum Magnetfeld aus. Die Ursache wird
im nächsten Kapitel diskutiert. Um die Partikelform zu charakterisieren eignet sich
die Klassifizierung nach Zingg [137]. Diese ursprünglich für Schotter und Sedimen-
te jeglicher Art entworfene Einteilung der Partikel anhand der Verhältnisse ihrer
Hauptachsen lässt sich genauso auf die hier verwendeten Partikel übertragen und
ermöglicht eine anschauliche Darstellung der Verteilung der Partikelform. Hierzu
wurden die Längen aller Hauptachsen der Partikel aus einem Tomogramm ermit-
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Abb. 4.8: Zwei Ausschnitte aus gerenderten Tomogrammen zeigen die separierten
und gelabelten Partikel. Links ist der Ausgangszustand dargestellt, rechts
die finale Messung bei maximaler Magnetisierung. Auffällig ist die cha-
rakteristische Form der Partikel und deren Ausrichtung im Magnetfeld.
telt. Die längste Hauptachse wird mit a, die mittlere mit b, die kurze mit c bezeich-
net. Nach der Einteilung ergibt sich die Darstellung in in Abbildung 4.9. Es zeigt
sich, dass ca. 65% aller Partikel der Klasse I angehören, also scheibenförmig sind
(Discs). Ca. 22% fallen in die Klasse III, sind nach Zingg also flachstengelig (Bla-
des). Auf die Klassen II und IV entfallen jeweils nur ca. 6%. Abbildung 4.9 zeigt
farbcodiert zusätzlich die Partikelvolumina an. Die Klasseneinteilung wurde so ge-
wählt, das alle Klassen etwa gleich viele Partikel enthalten. Es zeigt sich, dass bei
steigendem Partikelvolumen die Verteilung etwas enger wird, weitere signifikante
Zusammenhänge von Partikelform und -Volumen wurden nicht gefunden.
Um ein handlicheres Charakteristikum der Partikelform für die Partikelzuweisung
nutzen zu können, wurde die Asphärizität P2A wie in Gleichung (3.7) verwendet.
In Abbildung 4.10 ist die Häufigkeitsverteilung von P2A beispielhaft für ein Tomo-
gramm dargestellt. Ein Wert von 1 entspricht dem Aspektverhältnis von P2A = 1,
also einer Kugel. Das Maximum der Häufigkeitsverteilung liegt bei P2A = 1, 5. Dies
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Abb. 4.9: Einteilung der Partikel nach Zinggs Klassifizierung [137]. Es ergeben sich
vier Klassen der Partikelform: I: flach (Disc, oblate), II: kugelig (Sphere,
equant), III: flachstengelig (Blade, bladed), IV : stengelig (Rod, prolate).
würde Ellipsoiden mit den Aspektverhältnissen 1x1x4,4 oder 1x3,3x3,3 entspre-
chen. Dies deckt sich gut mit dem visuellen Eindruck der Partikel in Abbildung 4.8.
Bis auf vernachlässigbare Schwankungen gleichen sich die Häufigkeitsverteilungen
von P2A in allen Tomogrammen. Systematische Zusammenhänge zwischen der Par-
tikelgröße, und -Oberfläche, sowie Partikelgröße und P2A wurden nicht gefunden.
Abb. 4.10: Häufigkeitsverteilung der Asphärizität P2A in einem Tomogramm.
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4.2.3 Räumliche Verteilung der Partikel
Die Betrachtung der räumlichen Verteilung der Partikel motiviert sich in erster Linie
aus der Abschätzung von Sedimentations- und Randeffekten. Hierbei werden die
Koordinaten der Positionen aller Partikel ausgewertet. Der Datensatz wird entspre-
chend der Zylinderkoordinaten in Klassen zerteilt und die Partikel in jeder Klasse
gezählt. Wie schon in Kapitel 4.2.1 dargelegt ist das erste Tomogramm, also jenes,
welches den Ausgangszustand der Probe abbildet in einem lokal begrenzten Bereich
fehlerbehaftet. In der weiteren Darstellung der Ergebnisse wird sich zeigen, dass
das nächste Tomogramm, jenes bei Magnetisierung Bext = 0mT und Blok = 250mT
keine nachweisbare Veränderung der Partikelstruktur zeigt. Zur weiteren Auswer-
tung der räumlichen Verteilung der Partikel im Ausgangszustand werden demnach
die Daten dieses Tomogramms verwendet.
Als erstes wird die Partikelverteilung in axialer Richtung, entlang der Zylinderach-
se betrachtet. Da die zylindrische Probe stehend polymerisiert wurde, ist dies die
Richtung in der Sedimentationseffekte erwartet werden. Die axiale Verteilung der
Partikel ist in Abbildung 4.11 zusammen mit der radialen und azimutalen Verteilung
dargestellt. Der unscharfe Abfall an den Zylinderdeckflächen lässt sich mit den nicht
exakt planparallelen Deckflächen erklären, die Probe wurde händisch zugeschnit-
ten. Der Verlauf ist nahezu horizontal, spricht also für eine homogene Verteilung
der Partikel in axialer Richtung. Das Ausmaß der Sedimentation kann damit als
sehr gering beurteilt werden. Die im Rahmen dieser Arbeit angewendete Methode
zur Sedimentationsvermeidung kann also als mindestens genauso effektiv bezeich-
net werden wie jene aus vorangegangenen Arbeiten [42,45], zusätzlich verhindert
sie jedoch auch ein viskoses Verhalten der Matrix.
Weiterführend wurde die radiale Verteilung der Partikel ausgewertet. Der Datensatz
wurde hierzu in koaxiale Hohlzylinder gleichen Volumens und gleicher Höhe geteilt.
Der Mittelwert aller Partikelkoordinaten liefert die Lage der Mittelachse. Die Ver-
teilung kann im Wesentlichen als homogen betrachtet werden. Auffällig ist jedoch
ein deutliches Maximum am Probenrand. Eine Erklärung hierfür ist die bevorzugte
Anlagerung der Partikel an der Spritze im unpolymerisierten Zustand, etwa durch
Effekte der Oberflächenspannung. Die unscharfe Begrenzung der Verteilung zum
Probenrand kann mit leichter Unrundheit und einer gewissen Rauheit des Zylinders
erklärt werden.
Als drittes wurde die Verteilung der Partikel in azimutaler Richtung, also in Um-
fangsrichtung, ausgewertet. Hierzu wurde der Datensatz in gleichgroße
”
Torten-
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stücke“ geteilt. Das Ergebnis lässt auf eine gute Homogenität in Umfangsrichtung
schließen, Hinweise auf lokale Anhäufungen wurden nicht gefunden.
Abb. 4.11: Axiale, radiale und azimutale Häufigkeitsverteilung der Partikel im Aus-
gangszustand. Die Probenhöhe z ist vom oberen Probenrand in Richtung
Probenboden definiert.
Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die räumliche Partikelverteilung im
Ausgangszustand als isotrop angesehen werden kann. Die im weiteren Verlauf dar-
gestellten Ergebnisse können also im Wesentlichen als unabhängig von der Parti-
kelposition betrachtetet werden.
4.3 Partikelstruktur im Magnetfeldeinfluss
In diesem Kapitel wird der Einfluss von Magnetfeldern auf die Partikelstruktur um-
fassend charakterisiert und diskutiert. Eingangs wird in Unterkapitel 4.3.1 mittels
Ergebnissen der XRD-Messungen die Ursache für die beobachtete Ausrichtung der
Partikel senkrecht zu Magnetfeldern ergründet. Im folgenden Unterkapitel 4.3.2 er-
folgt die Untersuchung der Einbindung der Partikel in die Matrix und der Nachweis
des nahezu vollständig reversiblen Rotationsverhaltens der Partikel mittels Ergeb-
nissen der LSCM-Messungen. Die Kenntnis des Ausrichtungsverhaltens der Parti-
kel ist Voraussetzung für Verständnis und Interpretation der sich anschließenden
Ergebnisse. In Unterkapitel 4.3.3 wird die statistische Verteilung der Partikelwin-
kel bei den unterschiedlichen Magnetfeldsituationen charakterisiert. Die nächsten
beiden Unterkapitel 4.3.4 und 4.3.5 beleuchten die Änderung der Partikelwinkel
und die Translation der Partikel auf Einzelpartikelbasis. Diese Ergebnisse wurden
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aus der Partikelzuweisung gewonnen. Abschließend wird im Unterkapitel 4.3.6 die
Translation der Partikel global mittels richtungsabhängiger Paarkorrelationsfunktion
betrachtet, womit der Kettenbildungsprozess nachvollzogen werden kann.
4.3.1 Ausrichtungsverhalten der Partikel im Magnetfeld
Im Falle der hier verwendeten NdFeB-Partikel war bekannt, dass diese sich in ei-
ner bestimmten Art und Weise ausrichten, nämlich mit ihrer längsten Ausdehnung
senkrecht zum Magnetfeld. Dieser Umstand wurde in einer vorangegangenen Publi-
kation diskutiert [103] und ist auch direkt aus den Tomographie-Rekonstruktionen
ohne weitere Auswertung sofort ersichtlich. Daher soll dieses Phänomen auch hier
diskutiert werden, bevor die genaue Evaluation der erhobenen Daten präsentiert
wird.
Mit Hilfe der durchgeführten XRD-Messungen wurde geklärt, inwieweit die Ausrich-
tung der Partikel auch zu einer Ausrichtung der Kristallstruktur führt. Die hierfür
hergestellte Probe, welche im Magnetfeld bei Bext = 2000mT polymerisiert wurde,
zeigt eine ausgeprägte Ausrichtung der Partikel analog zu Abbildung 4.8 rechts. Die
Partikel sind polykristallin und weisen ein tetragonales Kristallgitter auf. Der 2θ-Scan
der anisotropen, im Magnetfeld polymerisierten Probe weicht deutlich von dem der
isotropen Probe ab. Die abweichende Ausprägung der Maxima ist in Abbildung 4.12
ersichtlich.
Ein Maximum im Scan an einem bestimmten Beugungswinkel 2θ tritt auf, wenn die-
ser Strahlungswinkel mit der regelmäßigen Geometrie eines Teils der Kristallstruktur
korrespondiert. Es Kommt dann zur Beugung des Röntgenstrahls am Kristallgitter.
Jedes Maximum lässt sich somit einer charakteristischen Kristallunterstruktur und
deren räumlicher Ausrichtung zuordnen. Aus der Nicht-Deckungsgleichheit beider
2θ-Scans kann also abgeleitet werden, dass zwei unterschiedlich ausgerichtete Kris-
tallstrukturen vorliegen.
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Abb. 4.12: XRD-2θ-Scans einer isotropen und einer anisotropen Probe von NdFeB-
Partikeln. Die Abweichung der Kurven voneinander spricht für eine Aus-
richtung der Kristallgitter mit der geometrischen Ausrichtung der Parti-
kel. Das Signal ist von einem deutlichen amorphen Hintergrund durch
die Polymermatrix überlagert.
Es kann daraus geschlossen werden, dass in der anisotropen Probe auch die Kristalle
ausgerichtet sind und diese eine magnetische Vorzugsrichtung aufweisen [66]. Der
Ausrichtungsprozess der Partikel wird stark durch die magnetische Kristallanisotro-
pie der Partikel dominiert, wodurch Effekte der Formanisotropie in den Hintergrund
treten. Die geometrische Ausrichtung der Partikel im Magnetfeld ist offensichtlich an
eine Ausrichtung der Kristallite innerhalb der Partikel geknüpft. Das Ergebnis lässt
sich erklären, wenn man annimmt, dass die magnetische Vorzugsrichtung senkrecht
zur längsten Achse der Partikel steht. Die Ursache für dieses Phänomen liegt mögli-
cherweise im anisotropen Bruchverhalten der NdFeB-Kristalle. Wenn es eine bevor-
zugte Bruchrichtung der Kristalle senkrecht zur magnetischen Vorzugsrichtung gibt,
dann würde das beim Mahlen, dem Herstellungsprozess der Partikel, zu eben die-
sem beobachteten Verhalten führen: splitter- oder plättchenförmige Partikel deren
magnetische Vorzugsrichtung senkrecht zur längsten geometrischen Achse verläuft.
Dieser Sachverhalt ist im Abbildung 4.13 schematisch dargestellt.
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Abb. 4.13: Schematische Darstellung der Achsen und Drehmomente eines Partikels
im Magnetfeld. Links: das Partikel ohne Magnetfeld, rechts: das Partikel
rotiert um sich senkrecht zum Magnetfeld auszurichten.
4.3.2 Einbindung der Partikel in die Matrix
Um die Einbettung der NdFeB-Partikel in der Matrix zu beurteilen, wurde konfoka-
le Fluoreszenzmikroskopie durchgeführt. Wie in Kapitel 3.2.6 beschrieben, gelang
es so ein solitäres NdFeB-Partikel räumlich zusammen mit seiner Matrixumgebung
abzubilden. Die Matrix ist hier durch die Einbettung fluoreszierender Tracerpartikel
sichtbar. Abbildung 4.14 zeigt links die kombinierte Darstellung vom NdFeB-Partikel
im Reflexionskanal und von den Tracerpartikeln im Fluoreszenzkanal.
Es ist ersichtlich, dass einige Tracerpartikel eng an das NdFeB-Partikel angelagert
sind. Dies gilt für jeden beobachteten Zustand. Die zum NdFeB-Partikel relative Po-
sition dieser oberflächennahen Tracer ist unveränderlich. Hieraus kann geschlossen
werden, das die Matrix fest mit dem NdFeB-Partikel verbunden ist.
Die Überlagerung aus Ausgangszustand und einem Bild welches unter Einwirkung
eines 100mT starken homogenen Magnetfelds aufgenommen wurde, ist in Abbil-
dung 4.14 rechts dargestellt. Das Magnetfeld führt zu einer Rotation des NdFeB-
Partikels. Die umgebenden Tracerpartikel folgen dieser Bewegung und zeigen ei-
ne spiralförmig verzerrte Elastomermatrix. Aus dem Fakt, dass die Bewegung des
NdFeB-Partikels zu einer weitreichenden Matrixverzerrung führt, lässt sich eine gu-
te mechanische Kopplung von NdFeB-Partikeln und Matrix ableiten. Abbildung 4.14
zeigt 2D-Ausschnitte aus einem 3D-Datensatz. Aus den Positionen der Tracerpar-
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Abb. 4.14: Links ist eine kombinierte 2D- Aufnahme des Konfokalmikroskops zu
sehen. Der Reflexionskanal liefert das solitäre NdFeB-Partikel (rot), der
Fluoreszenzkanal liefert die Tracerpartikel. Hier ist der Ausgangszustand
gezeigt. Rechts wird die Kombination vom Ausgangszustand (blau) und
dem rotierten Partikel unter Einwirkung eines 100mT-Felds gezeigt.
tikel, ohne und mit Magnetfeldeinfluss und den Trajektorien der Partikel, lässt sich
ein dreidimensionales Vektorfeld der Matrixverzerrung berechnen. Abbildung 4.15
zeigt drei Schnitte durch das Vektorfeld mit den Trajektorien der Tracerpartikel In
diesem Fall ist die freie Bewegung des NdFeB-Partikels durch das Deckplättchen,
beschränkt. Dennoch lässt sich generell auf diese Art und Weise eine lokale drei-
dimensionale Verformung der Matrix berechnen, was für weiterführende Untersu-
chungen von großem Interesse sein wird.
Die feste Einbindung der Partikel in der Matrix allein sagt jedoch noch nichts über
die Reversibilität der provozierten Matrixverformungen aus. Um diese gezielt zu
untersuchen wurden 2D-Scans bei einer festen Höhe von y = 85µm in einem ro-
tierenden 216mT starken Feld durchgeführt. Das Feld rotiert hier um die y-Achse.
Das NdFeB-Partikel folgt der Rotation des Felds mit einer hin und her kippenden
Bewegung. Die Aufnahmen bei 0 und 360° sind im Rahmen der Messgenauigkeit
deckungsgleich. Zur genaueren Charakterisierung wurde entsprechend der in Kapi-
tel 3.2.4 beschriebenen Methoden aus den 2D Bildern für jeden Magnetfeldwinkel
der Winkel des Partikels zur z-Achse bestimmt. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.16
dargestellt.
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Abb. 4.15: Drei Schnitte durch das Vektorfeld der Matrixverzerrung um ein rotiertes
NdFeB-Partikel. Das Magnetfeld liegt in z-Richtung an. In diesem Fall
verhindert das Deckplättchen bei y=0 eine freie Bewegung des NdFeB-
Partikels. [103]
Abb. 4.16: Gemessener Partikelwinkel über dem Winkel eines rotierenden Magnet-
felds.
Hieraus ergibt sich eine maximale Winkeländerung von∆β = 15, 6°. Nach einer vollen
Umdrehung beträgt die Abweichung β = 1, 2° als Differenz zwischen Anfangs- und
Endwinkel. In Betracht der drastischen Einwirkung eines rotierenden Magnetfelds
kann die verbleibende Differenz von nur β = 1, 2° als sehr gering eingestuft werden,
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was für eine sehr gute Reversibilität der Partikelrotation spricht. Die Abweichung
der gemessenen Kurve von einer sinoiden Schwingung kann durch die behinderte
Bewegung des Partikels durch das Deckplättchen erklärt werden. Zusammenfas-
send lässt sich sagen, dass die Einwirkung eines 216mT-Felds auf unmagnetisierte
NdFeB-Partikel zu einer nahezu vollständig reversiblen Partikelbewegung und Ma-
trixverzerrung führt. Es ist anzunehmen, dass Gleiches für unwesentliche stärkere
Magnetfelder von Blok = 250mT gilt, wie sie während der Tomographie und der me-
chanischen Charakterisierung verwendet wurden.
4.3.3 Statistische Verteilung der Partikelwinkel
Als weithin etabliertes Maß zur Evaluierung der Partikelausrichtung soll nun die
Häufigkeitsverteilung der Partikelwinkel dargestellt und diskutiert werden. Der Aus-
gangszustand der Probe vor der Magnetisierung ist in Abbildung 4.17 dargestellt.
Abb. 4.17: Häufigkeitsverteilung der Partikelwinkel im unmagnetisierten Zustand,
mit und ohne appliziertem Feld bei der Messung. Die Partikelwinkel sind
bereits im Ausgangszustand nicht isotrop verteilt, die Partikel also schon
teilweise ausgerichtet. Ohne externe Magnetisierung zeigt sich keine Än-
derung der Partikelwinkel als Folge des applizierten Felds Blok = 250mT.
Hier wäre eigentlich eine Gleichverteilung aller Partikelwinkel zu erwarten gewe-
sen. Eine homogene und isotrope räumliche Verteilung der Partikel hätte naturge-
mäß auch mit einer vollkommen zufälligen Ausrichtung der Partikel einhergehen
müssen. So wäre eine Gleichverteilung entstanden, die sich in der Häufigkeitsver-
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teilung als Horizontale dargestellt hätte. Das Ergebnis zeigt aber einen deutlich
erhöhten Anteil an Partikeln mit kleinem Partikelwinkel. Ein gewisser Anteil an Par-
tikeln ist also bereits im Ausgangszustand parallel zur Zylinderachse ausgerichtet.
Die in vorherigen Kapitel angesprochenen lokalen Bildfehler können als Ursache
ausgeschlossen werden, da für die weitere Auswertung wiederum nur Objekte grö-
ßer ≈ 68µm und damit nur tatsächliche Partikel ausgewertet wurden. Vorarbeiten
mit den gleichen Partikeln zeigten vergleichbare Winkelverteilungen [103]. Fehler in
der Datenauswertung können ausgeschlossen werden, da andere Arbeiten, die ma-
thematisch identische Methoden verwendet, haben durchaus annähernd homogene
Partikelwinkelverteilungen erhalten haben [42]. Des Weiteren passt das Ergebnis
zum visuellen Eindruck des Partikelensembles, wie es in Abbildung 4.8 links dar-
gestellt ist. Es ist ersichtlich, dass eine gewisse Vorzugsrichtung vorherrscht und
ein großer Teil der Partikel mit der längsten Achse vertikal ausgerichtet ist. Zwei
Erklärungsansätze scheinen hier plausibel. Die Partikel werden zwar vom Hersteller
als unmagnetisiertes Pulver geliefert, es ist jedoch nicht ausgeschlossen, dass die
Partikel von Anfang an eine gewisse Magnetisierung aufweisen. Dies würde zu einer
Wechselwirkung der Partikel führen. Auch wenn diese sehr klein ist, in Suspensi-
on in der unpolymerisierten Matrix können sich die Partikel frei und ohne große
Gegenkräfte bewegen. Der Fakt, dass die Partikel in Suspension innerhalb weniger
Sekunden deutlich sedimentieren, zeigt die starke Mobilität der Partikel. Hier könn-
ten also kleinste Restmagnetisierungen zu einer Ausrichtung der Partikel führen. Da
in diesem Fall die Partikel ohne ein äußeres Feld ausschließlich miteinander magne-
tisch wechselwirken, muss die sich ergebende Partikelstruktur nicht zwangsläufig
jener entsprechen die sich als Reaktion auf ein äußeres Feld ergibt, sondern einer,
die einem energetischen Minimum entspricht.
Als zweiter Erklärungsansatz kommt der Herstellungsprozess in Frage. Durch das
Aufziehen der bereits sehr hochviskosen Polymermixtur in die Spritze kommt es
zu hohen Scherkräften in der Strömung, die eine Ausrichtung der Partikel in Strö-
mungsrichtung bewirken könnten. Um dies näher zu untersuchen wurde eine ge-
sonderte Probe im Gießverfahren hergestellt. Hier wurde die Polymermixtur im nied-
rigviskosen Zustand in eine zylindrische Form gegossen und anschließend polyme-
risiert. Durch die viel niedrigere Viskosität sedimentieren die Partikel stark. Hohe
Scherkräfte durch hohe Viskositäten können so ausgeschlossen werden. Die Ergeb-
nisse aus dieser Probe zeigen jedoch eine weitestgehend unveränderte Partikelwin-
kelverteilung, ähnlich zu jener in Abbildung 4.17. Dennoch kann hier eine Ausrich-
tung der Partikel durch den Herstellungsprozess nicht vollständig ausgeschlossen
werden, da auch beim Gießen eine Strömung und damit Scherkräfte unvermeidbar
sind, auch wenn diese hier kleiner sind. Für die weitere Auswertung der Partikel-
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winkel ist eine relative Änderung der Partikelwinkelverteilung entscheidender als
die absolute Verteilung. Insofern kann dieses Phänomen der initialen Partikelaus-
richtung an dieser Stelle erst einmal hingenommen werden.
Zusammen mit der Winkelverteilung im Ausgangszustand ist in Abbildung 4.17 auch
jene gezeigt, die als Reaktion auf Blok = 250mT entsteht. Da die Kurven annähernd
deckungsgleich sind, kann geschlossen werden, dass hier keine Rotation der Par-
tikel stattgefunden hat. Legt man beide 3D-Rekonstruktionen der zugehörigen To-
mogramme übereinander, wird die Deckungsgleichheit offensichtlich. Die Partikel
haben sich also nicht sichtbar bewegt. Dies steht im Gegensatz zu den Ergebnis-
sen aus den Voruntersuchungen [103]. Hier wurde zwar dasselbe Ausgangsmaterial
verwendet, allerdings eine andere Charge an Polymerkomponenten und Partikeln.
Kleine Abweichungen in den Eigenschaften der Ausgangsmaterialien, deren Alter
und kleinste Abweichungen im Probenherstellungsprozess führten hier offensicht-
lich zu einem erhöhten E-Modul der Matrix, gegenüber den in [103] charakterisier-
ten Proben. Die Proben, welche zur konfokalen Fluoreszenzmikroskopie verwendet
wurden stammen ebenso aus der Probenserie, die in [103] verwendet wurden. In
beiden Fällen wurde hier eine signifikante Partikeldrehung des unmagnetisierten
Materials bei 250mT nachgewiesen. In den hier präsentierten Ergebnissen aus den
bereits diskutierten Gründen nicht.
Abbildung 4.18 zeigt die Häufigkeitsverteilung der Partikelwinkel nach jedem Ma-
gnetisierungsschritt im externen Feld Bext, ohne Feldapplikation Blok während der
Tomographie. Zum Zeitpunkt der Aufnahme der Tomogramme, welche diesen Kur-
ven zugrunde liegen, wirkte also kein Magnetfeld. Damit zeigen diese Ergebnisse
ausschließlich die irreversiblen Änderungen an, die nach der externen Magnetisie-
rung bestehen bleiben. Wie in 3.2.4 erläutert, ergibt sich eine ungleiche Klassen-
breite der Partikelwinkel β aus der Forderung eine Kugel in Kugelsegmente gleicher
Mantelfläche zu teilen. Die große Klassenbreite bei kleinen Winkeln führt zu dem
freien Bereich links in Abbildung 4.17.
Es zeigt sich, dass die Häufigkeit der mittleren und großen Winkel im Wesentlichen
von der externen Magnetisierung unberührt bleibt. Eine fortschreitende externe Ma-
gnetisierung führt aber zu einer signifikanten Abnahme der Häufigkeit kleiner Par-
tikelwinkel β < 40 °. Dieses Ergebnis kann folgendermaßen erklärt werden. Wirkt
auf Partikel mit großem Partikelwinkel β ein Magnetfeld, muss sich dieses zur Aus-
richtung senkrecht zum Feld nur wenig drehen. Das elastische Matrixverhalten führt
dazu, dass diese Drehung um einen kleinen Winkel vollständig reversibel ausgeführt
werden kann, unabhängig vom Drehmoment, also der Flussdichte des Magnetfelds.
Für Partikel mit kleinem Winkel β ist der erforderliche Rotationswinkel ∆β zur Aus-
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Abb. 4.18: Häufigkeitsverteilung der Partikelwinkel aller Magnetisierungsschritte
ohne appliziertes Feld. Steigende Magnetisierungen führen zu einer
Abnahme der Häufigkeit von Partikeln mit kleinem Partikelwinkel. Es
kommt zu einer irreversiblen Drehung dieser Partikel durch das appli-
zierte Feld Blok = 250mT.
richtung des Partikels senkrecht zur Feldrichtung sehr groß. Steigende Flussdichten
bei der Magnetisierung führen also zu immer höheren Drehmomenten und damit zu
einer immer stärkeren Rotation der Partikel, die ab einem bestimmten Winkel nicht
mehr reversibel ausgeführt werden kann. Ursächlich sind hier zunehmende magne-
tische Partikel-Partikel-Wechselwirkungen infolge von einsetzender Remanenz und
eine lokale Zerstörung der Matrix durch die starke Bewegung der Partikel.
Folgend werden die Häufigkeitsverteilungen der Partikelwinkel nach jedem Magne-
tisierungsschritt im externen Feld Bext, mit Feldapplikation Blok = 250mT während
der Tomographie betrachtet. Diese sind in Abbildung 4.19 dargestellt.
Es zeigt sich auch hier, dass die Partikel mit einem kleinen Partikelwinkel β zuerst
ausrichten, deren Häufigkeit also abnimmt. Ab ca. Bext = 1000mT beginnt der Anteil
der Partikel mit großem Winkel bei appliziertem lokalen Feld signifikant zu steigen.
Eine fortschreitende Magnetisierung im externen Feld führt zu einer immer stär-
keren Rotation der Partikel zur Ausrichtung senkrecht zum Feld. Der Vergleich der
Häufigkeitsverteilung bei Blok = 0mT und Blok = 250mT zu jedem Magnetisierungs-
schritt in Abbildung 4.20 zeigt, dass auch die starke Partikelrotation nach externer
Magnetisierung bei starken Feldern weitestgehend reversibel ist.
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Abb. 4.19: Häufigkeitsverteilung der Partikelwinkel aller Magnetisierungsschritte
bei appliziertem Feld. Ab Bext ≈ 1000mT setzt eine starke Zunahme gro-
ßer Partikelwinkel ein, die Partikel orientieren sich senkrecht zum wir-
kenden Feld. Dies spiegelt die beobachtete stapelförmige Anordnung der
Partikel in Ketten wieder.
Die Kurven gemessen bei Blok = 250mT kehren bei Blok = 0mT fast vollständig zur
Verteilung im Ausgangszustand zurück. Trotz der Remanenz der Partikel führt das
bei der Messung applizierte, vergleichsweise kleine Feld, von Blok = 250mT zu einer
Rotation der Partikel und nicht zu einer weiteren Aufmagnetisierung. Dieser Effekt
ist typisch für hartmagnetische Partikel in weichen Matrices und wurde bereits zuvor
beobachtet und beschrieben [113,115,120]. In einer weichen Matrix ist eine rever-
sible Ausrichtung der Partikel energetisch günstiger, als eine Ummagnetisierung.
Nur die Häufigkeit von Partikeln mit kleinem Winkel ohne Applikation des lokalen
Felds nimmt, wie bereits beschrieben, stetig ab, ist also irreversibel. Die Reversibili-
tät der Partikelrotation hängt also vom Ausgangswinkel ab. Um die Abhängigkeit der
Partikelrotation vom Ausgangswinkel näher zu charakterisieren und um zu ergrün-
den bis zu welchem Winkel sich die Partikel vollständig reversibel drehen können,
ist eine Partikelzuweisung nötig. Die Ergebnisse hierzu werden im nächsten Kapitel
dargelegt und diskutiert.
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Abb. 4.20: Übersicht über alle Häufigkeitsverteilungen der Partikelwinkel. Bis auf
die irreversible Reduktion des Anteils von Partikeln mit kleinem Aus-
gangswinkel, sind auch die Partikelrotationen infolge des lokalen Felds
nach externer Magnetisierung in starken Feldern reversibel.
4.3.4 Partikelbewegung als Reaktion auf das lokale Feld
Die in diesem Kapitel ausgewerteten Partikelzuweisungen ermöglichen den Ver-
gleich von Position und Ausrichtung zwischen verschiedenen Zuständen für jedes
Partikel individuell. So kann nicht nur der Rotationswinkel für jedes Partikel ausge-
wertet werden, die Daten können auch hinsichtlich anderer Einflussgrößen auf die
Partikelbewegung, wie deren Form, Position und Ausgangswinkel näher untersucht
werden.
An dieser Stelle werden zuerst die Ergebnisse aus den Partikelzuweisungen von
Blok = 0mT zu Blok = 250mT dargestellt. Für jeden Magnetisierungsschritt wurde
eine solche Zuweisung durchgeführt. Hierzu sei zur Veranschaulichung noch einmal
die Übersicht aller Tomogramme mit ihren Magnetfeldsituationen in Abbildung 4.21
dargestellt.
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Abb. 4.21: Messkampagne mit schrittweiser Magnetisierung der Probe. Die darge-
stellten Partikelzuweisungen erlauben die Auswertung der Partikeldre-
hung und -translation in einem lokalen Feld Blok = 250mT bei allen Ma-
gnetisierungsschritten.
Hier sind nur jene Partikelzuweisungen vermerkt, die im Rahmen dieses Kapitels
auswertet wurden. Abbildung 4.22 zeigt die zugrundeliegenden 3D-Bilddatensätze
zur Zuweisung von einem Tomogramm bei Blok = 0mT zu jenem bei Blok = 250mT.
Die korrekte Partikelzuweisung und die starke Rotation der Partikel werden hier
deutlich.
Es gelang im Mittel 83% ± 7% aller Partikel sicher zuzuweisen. Das ist ein si-
gnifikanter Fortschritt gegenüber der Ausbeute von 55% aus den Vorarbeiten mit
diesem Material [103]. Die bessere Ausbeute spricht für eine signifikante Verbes-
serung der Qualität der Tomogramme und des Separationsalgorithmus im Rahmen
dieser Arbeit.
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Abb. 4.22: 3D-Darstellung der Partikelzuweisung von Blok = 0mT zu Blok = 250mT
nach einer Magnetisierung bei Bext = 2000mT. Links sind die Partikel
gelabelt bei Blok = 0mT dargestellt, in der Mitte nach erfolgter Parti-
kelzuweisung bei Blok = 250mT. Die Farbe der Partikel veranschaulicht
die eindeutig zugeordneten Partikel. Die weißen Partikel konnten nicht
zugeordnet werden. Rechts sind beide Zustände überlagert dargestellt,
grün entspricht Blok = 0mT und rot Blok = 250mT. Die starke Rotation
von einzelnen Partikeln sowie Partikelclustern ist sichtbar.
Rotation der Partikel als Reaktion auf das lokale Feld
Aus den in Kapitel 4.3.3 diskutierten Partikelwinkeln β eines zugeordneten Partikels
lässt sich nun der Rotationswinkel ∆β des Partikels als Änderung des Partikelwinkels
von einem zum anderen Zustand mit
∆β = β2 − β1 (4.2)
berechnen. 1 und 2 meint hier die zwei Zustände bei Blok = 0mT und Blok = 250mT.
An dieser Stelle werden die Ergebnisse bezüglich ∆β diskutiert und Erklärungsan-
sätze im Zusammenhang mit den wirkenden Magnetfeldern gegeben. Des Weiteren
wird der Einfluss des Ausgangswinkels β0 und der Asphärizität P2A auf die Partikel-
rotation diskutiert. Abschließend werden die gewonnen Erkenntnisse mit denen aus
der publizierten Vorarbeit [103] verglichen. Abbildung 4.23 zeigt die Häufigkeits-
verteilungen der Rotationswinkel ∆β für jeden Magnetisierungsschritt.
Durch die Verschiebung der Maxima wird deutlich, dass nach stärkeren Magneti-
sierungen die Rotationswinkel als Reaktion auf Blok größer ausfallen. Des weiteren
sind die Häufigkeitsverteilungen für stärkere Magnetisierungen breiter. Steigende
Magnetisierungen führen zu einer zunehmenden Remanenz der Partikel und so zu
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Abb. 4.23: Rotationswinkel ∆β der Partikel als Reaktion auf die Applikation des lo-
kalen Felds Blok, abhängig von der externen Magnetisierung.
einer erhöhten Wechselwirkung mit dem lokalen Feld Blok = 250mT. Mit zunehmen-
der Remanenz erhöht sich aber auch die Wechselwirkung der Partikel untereinander,
sodass der Rotationswinkel zunehmend nicht nur vom applizierten Feld, sondern
auch vom inneren Feld in nächster Nähe der Partikel, welches durch die Nachbar-
partikel gebildet wird, beeinflusst wird. So ergibt sich eine breitere Verteilung der
Rotationswinkel bei hohen Magnetisierungen. Das Ergebnis zeigt eine eindeutige
Tendenz zur Rotation zu positiven Winkeln, was sich mit den Ergebnissen aus Ab-
bildung 4.19 deckt und eine Ausrichtung der Partikel senkrecht zum Magnetfeld
anzeigt. Dennoch treten abhängig vom inneren Feld auch Magnetfeldsituationen
auf, die einzelne Partikel zur Rotation zu negativen Winkeln zwingen. Auffällig ist
weiterhin, dass auch vor der externen Magnetisierung eine signifikante Rotation
der Partikel von im Mittel ∆β = 3, 2° auftritt. Dies ist ein Ergebnis, welches aus der
reinen Betrachtung der Partikelwinkel β in Abbildung 4.20 ohne Partikelzuweisung
nicht nachweisbar war.
Ein anderer Blick auf die Ergebnisse präsentiert sich, wenn die Mittelwerte µ und
die Standardabweichungen σ der gefitteten Gaußverteilungen aus Abbildung 4.23
gemeinsam aufgetragen werden. Abbildung 4.24 zeigt diese Darstellung.Hier wird
ersichtlich, dass sich nach der Magnetisierung von Bext = 2000mT ein maximaler
mittlerer Rotationswinkel von ∆βmax = 14, 7° ergibt. Der mittlere Rotationswinkel
∆β erreicht für hohe Magnetisierungen eine Art Sättigung. Dies ist aus Abbildung
4.24 ersichtlich. Die meisten Partikel sind nach einer Applikation von Bext = 1750mT
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und Blok = 250mT bereits fast vollständig senkrecht ausgerichtet, sodass eine wei-
tere Magnetisierung bei Bext = 2000mT keine Rotation zu noch größeren Winkeln
bewirken kann.
Abb. 4.24: Rotationswinkel ∆β der Partikel. Dargestellt sind die Mittelwerte µ und
Standardabweichungen σ der in Abbildung 4.23 gezeigten Gauß-Fits.
Das Drehmoment welches durch das lokale Magnetfeld Blok = 250mT auf das Parti-
kel wirkt ist maßgeblich vom Ausgangswinkel β0 des Partikels bei Blok = 0 abhängig.
Des Weiteren beschränkt der Ausgangsswinkel den maximalen Drehwinkel, der nö-
tig ist, um das Partikel vollständig senkrecht zum Feld auszurichten. Siehe hierzu
auch Abbildung 4.13. Es liegt also auf der Hand die Partikelrotation abhängig vom
Ausgangsswinkel der Partikel β0 zu betrachten. Hierzu wurden die Partikel nach
ihrem Ausgangswinkel in Klassen eingeteilt und getrennt voneinander betrachtet.
Abbildung 4.25 zeigt die so gewonnenen Verteilungen der Rotationswinkel.
Es ist ersichtlich, dass mit zunehmender Magnetisierung Bext die Partikel mit kleinem
Ausgangsswinkel β0 stärker rotieren. Ursache hierfür ist, wie schon angesprochen,
das höhere magnetische Drehmoment auf diese Partikel und der größere mögliche
Drehwinkel zur senkrechten Ausrichtung der Partikel. Die mit steigender Magneti-
sierung auftretende Verbreiterung der Verteilungen ist wiederum auf die steigen-
den Partikel-Partikel-Wechselwirkungen zurückzuführen, welche den Rotationswin-
kel zusätzlich maßgeblich von den unmittelbar benachbarten Partikeln abhängig
machen.
Abbildung 4.26 fasst die Ergebnisse aus 4.25 in einer Grafik zusammen. Hierfür
wurden die Mittelwerte µ und die Standardabweichungen σ der gefitteten Gauß-
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Abb. 4.25: Rotationswinkel ∆β der Partikel abhängig von ihrem Ausgangswinkel β0,
für alle Magnetisierungsschritte.
verteilungen für die Klassen der Ausgangswinkel über die externe Magnetisierung
aufgetragen. Auch hier ist die starke Rotation der Partikel mit kleinem Ausgangs-
winkel, sowie die Verbreiterung der Verteilung sichtbar. Des Weiteren lässt sich eine
Tendenz zur Sättigung absehen. Der Anstieg der mittleren Rotationswinkel sinkt ab
ca. Bext = 1500mT wieder. Ab diesem Punkt führt das Zusammenwirken von Bext und
Blok bereits zu einer vollständigen Ausrichtung einer gewissen Anzahl von Partikeln.
Bei noch höheren externen Magnetisierungen kann die Partikelrotation daher nicht
in gleichem Maße weiter steigen.
In [103] wurde bereits beobachtet, dass die vom lokalen Magnetfeld induzierte Par-
tikelrotation von der Asphärizität der Partikel abhängig ist. Daher soll auch hier der
Einfluss der Asphärizität auf die Partikelrotation unterucht werden. Dazu wurden
die zugeordneten Partikel wiederum in Klassen eingeteilt, nun entsprechend ih-
rer Asphärizität P2A. Abbildung 4.27 zeigt die Ergebnisse für alle Magnetisierungs-
schritte.
Es zeigt sich, dass bei mittleren Magnetisierungen von etwa Bext = 750mT bis
Bext = 1250mT Partikel mit kleinem Aspektverhältnis, also kleinem P2A, stärker
durch die Applikation des lokalen Felds rotieren, als solche mit großem Aspektver-
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Abb. 4.26: Rotationswinkel ∆β der Partikel abhängig von ihrem Ausgangsswinkel
β0. Dargestellt sind die Mittelwerte µ und Standardabweichungen σ der
in Abbildung 4.25 gezeigten Gauß-Fits.
Abb. 4.27: Rotationswinkel ∆β der Partikel abhängig von ihrer Asphärizität P2A für
alle Magnetisierungsschritte
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hältnis. Partikel mit kleinem P2A sind eher kugelförmig und haben eine kleinere
Oberfläche als Partikel mit gleichem Volumen und größerem P2A. Die Angriffsfläche
für das elastische Rückstellmoment der Matrix ist bei diesen Partikeln kleiner, was
das Momentengleichgewicht zu Gunsten des magnetisch induzierten Drehmoments
in Richtung stärkerer Rotation verschiebt. Eher kugelförmige Partikel rotieren also
leichter und entsprechend stärker als elongierte Partikel. Für externe Magnetisie-
rungen Bext < 750mT ist dieser Effekt kaum erkennbar, da hier die Partikelrotation
generell sehr klein ist. Für Bext > 1250mT nimmt dieser Effekt wieder ab und ver-
schwindet bei Bext = 1750mT fast vollständig. Die Partikelrotation wird hier durch die
starke Partikel-Partikel-Wechselwirkung dominiert, sodass der Effekt möglicherwei-
se in der Breite der Partikelwinkelverteilungen verschwindet.
Analog zur Auswertung zur ausgangswinkelabhängigen Betrachtung der Partikelro-
tation sind in Abbildung 4.28 die Mittelwerte µ und Standardabweichungen σ der in
Abbildung 4.27 dargestellten Gauß-Fits zur P2A-abhängigen Betrachtung zusam-
mengefasst. Die Abhängigkeit der Partikelrotation von P2A im mittleren Magneti-
sierungsbereich zeigt sich durch eine leichte Auffächerung der Kurven in diesem
Bereich. Des Weiteren zeigt sich die schon besprochene Tendenz zur Sättigung des
mittleren Rotationswinkels für hohe Magnetisierungen.
Abb. 4.28: Mittelwerte µ und Standardabweichungen σ der berechneten Partikelro-
tationen abhängig von der Asphärizität P2A, für alle Magnetisierungs-
schritte.
Die hier Präsentierten Ergebnisse knüpfen direkt an die in [103] publizierten Ex-
perimente an. Da im Wesentlichen die gleichen Methoden und das gleiche Material
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verwendet wurde bietet sich hier ein Vergleich an, der hier nun kurz ausgeführt
werden soll. Die Zunahme des Rotationswinkels mit steigender Magnetisierung als
zentrales Ergebnis steht im Widerspruch zu den in [103] präsentierten Daten. Dort
wurde ohne externe Magnetisierung ein Rotationswinkel von ∆β = 9, 2° gemessen,
bei Bext = 2000mT ein Rotationswinkel von ∆β = 5, 1°, also die entgegengesetzte
Tendenz. Die stärkere Rotation vor der Magnetisierung kann mit den abweichenden
Matrixeigenschaften jener Probe erklärt werden. Jene Probe ist, wie bereits disku-
tiert, weicher und lässt so bei kleinen Feldern eine höhere Partikelrotation zu. Damit
zeigt sich im unmagnetisierten Zustand bereits eine Partikelrotation von ∆β = 9, 2°
gegenüber den hier gemessenen ∆β = 3, 2°. Die Ursache für den im Vergleich zu den
hier präsentierten Ergebnissen kleineren mittleren Rotationswinkel von ∆β = 5, 1°
bei Bext = 2000mT findet sich ebenfalls in der weicheren Matrix. Bei der weicheren
Probe in [103] führt die externe Magnetisierung bei Bext = 2000mT zu einer nahe-
zu vollständigen irreversiblen Ausrichtung der Partikel senkrecht zum Feld, wäh-
rend in den hier diskutierten Experimenten die Partikel nach der Magnetisierung
bei Bext = 2000mT kaum irreversibel ausgerichtet wurden. Die Ausgangslage für die
Partikelrotation induziert durch Blok nach einer Magnetisierung bei Bext = 2000mT
ist in beiden Experimenten also sehr verschieden. Während in [103] die irreversible
nahezu komplette Ausrichtung der Partikel kaum noch eine Partikelrotation möglich
ist, ist in den hier diskutierten Ergebnissen die Rotation nach einer Magnetisierung
bei Bext = 2000mT am größten. Abbildung 4.20 zeigt, dass mit der hier betrachte-
ten Probe auch nach einer externen Magnetisierung bei Bext = 2000mT noch eine
Winkelverteilung vorliegt, die eine starke Rotation der Partikel induziert durch das
lokale Feld von Blok = 250mT zulässt. Für eine vollständige Beschreibung der Par-
tikelrotation müssen also die Rotationswinkel der Partikel und die Verteilung der
Partikelwinkel als Grundlage dessen gemeinsam betrachtet werden. Des Weiteren
zeigt sich durch diesen Umstand sehr deutlich, dass nur kleinste Änderungen am
System zu einem vollständig anderes Bewegungsverhalten der Partikel führen kann.
Zusammenfassend zur Partikelrotation als Reaktion auf das lokale Feld lassen sich
folgende Schlüsse ableiten: Der Rotationswinkel steigt erst langsam für die ers-
ten Magnetisierungsschritte, da die unmagnetisierten Partikel nur schwach mit dem
Feld wechselwirken. Für höhere Magnetisierungen wird die Rotation stärker und
läuft bei Bext = 1750mT in eine Sättigung. Hier ist die Remanenz der Partikel be-
reits so ausgeprägt, dass das lokale Feld zu einer fast vollständigen Ausrichtung
der Partikel führt. Der Einbezug der Ausgangswinkel der Partikel in die Betrachtung
bestätigt diesen Verlauf und die Tendenz zur Sättigung. Des Weiteren zeigt sich,
dass erwartungsgemäß ein klarer Zusammenhang zwischen Ausgangswinkel β0 der
Partikel und erfolgter Rotation ∆β besteht. Je kleiner der Ausgangswinkel des Par-
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tikels ist, desto größer ist der resultierende Rotationswinkel. Durch den Einbezug
der Asphärizität P2A der Partikel in die Betrachtung konnte ein leichter Einfluss der
Partikelform auf die Partikelrotation nachgewiesen werden.
Translation der Partikel als Reaktion auf das lokale Feld
An dieser Stelle soll die Partikeltranslation Blok = 0mT auf Blok = 250mT für alle
Magnetisierungsschritte betrachtet werden. Hierzu wird die Positionsänderung ∆r
der Partikel mit
∆r(∆x,∆y,∆z) = r2(x, y, z)− r1(x, y, z) (4.3)
berechnet. Wobei 1 und 2 hier die zwei Zustände bei Blok = 0mT und Blok = 250mT
meinen. Die ermittelten Ergebnisse werden diskutiert und deren Messgenauigkeit
kritisch betrachtet. Des Weiteren findet wieder ein Vergleich mit den Ergebnissen
aus der Vorarbeit [103] statt.
Die Häufigkeitsverteilungen der Positionsänderungen sind für alle Magnetisierungs-
schritte in Abbildung 4.29 dargestellt. In Abbildung 4.30 sind die Mittelwerte µ und
Standardabweichungen σ der berechneten Verteilungen in einem Diagramm zusam-
mengefasst. Als erstes fällt die Verbreiterung der Verteilungsfunktionen für steigen-
de Magnetisierungen auf. Dies spricht ganz allgemein für eine stärkere Translation
der Partikel entlang der drei Raumrichtungen, wenn vorher ein starkes externes Feld
appliziert wurde. Erst bei höheren Magnetisierungen besteht die Tendenz der Parti-
kel ihre Position zu verlassen und mit den Nachbarpartikeln Ketten zu bilden. Damit
dies geschehen kann, ist eine starke Wechselwirkung der Partikel untereinander
nötig, die mit diesen Partikeln erst nach einer Magnetisierung bei einem gewissen
Feld gewährleistet ist.
Des Weiteren fällt auf, dass bei einigen Translationsverteilungen in Abbildung 4.29
die Mittelwerte nicht bei 0 liegen. Dies ist für die Verteilungen bei Bext = 0 und
Bext = 1250mT besonders ausgeprägt. Eine Abweichung der gemittelten Translati-
on von 0 würde bedeuten, dass sich die Partikel kollektiv in eine Richtung bewegt
haben. Da dies kaum relativ zur Matrix geschehen kann, müsste eine Bewegung
der Probe im Ganzen stattgefunden haben. Die zur Partikelzuweisung nötige Bild-
registrierung wurden, wie in 3.2.4 beschrieben, die 3D-Bilddatensätze manuell zur
Deckung gebracht. Die Genauigkeit ist hierbei durch die tatsächliche Rotation und
Translation der Partikel von einem zum nächsten Tomogramm begrenzt. Beson-
ders die manuelle Korrektur einer leichten Verkippung der Tomogramme ist schwie-
rig. Die bei Bext = 1250mT beobachtete maximale Verschiebung des Mittelwerts für
µ∆z = 24µm entspricht nur 5,5 Pixel, was im Rahmen der manuell erreichbaren Ge-
nauigkeit bei der Bildregistrierung annehmbar ist. Offensichtlich äußern sich aber
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Abb. 4.29: Translation der Partikel als Reaktion auf Blok = 250mT für alle Magneti-
sierungsschritte.
Abb. 4.30: Mittelwerte µ und Standardabweichungen σ der berechneten Partikel-
translation, für alle Magnetisierungsschritte.
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bereits kleinere Abweichungen bei der Bildregistrierung in einer kollektiven Trans-
lation der Partikel.
Weiterhin ist die extreme Verbreiterung der Verteilungen bei Bext = 750mT auffällig.
Um die Ursache dieser zu ergründen wurden beide der Partikelzuweisung zugrun-
de liegenden Tomogramme genauer betrachtet. In Abbildung 4.31 sind hierzu die
Projektionen der Partikelpositionen beider Tomogramme auf die x-z-Ebene und die
y-z-Ebene dargestellt. Das Bild spricht für eine isotrope Expansion der Probe. Da
Streckung und Stauchung der Achsen bei der Bildregistrierung nicht verändert wur-
den, kann die Ursache nur in einer leichten Vergrößerung der Projektionen bei der
Aufnahme der des Tomogramms zugrundeliegenden Radiogramme liegen. Der Pro-
bentisch wurde während der Aufnahme der Tomogramme fixiert, da dieser durch das
für die externe Magnetisierung nötige Entfernen der Probe bewegt werden könn-
te. Die Position der Detektoreinheit wurde jedoch nicht fixiert. Auch wenn deren
Bewegung aufgrund der großen Masse unwahrscheinlich ist, kann die beobachtete
Volumenänderung nur durch eine leichte Änderung des Detektorabstands erklärt
werden. Durch die Kegelstrahlgeometrie der Tomographieanlage ergibt sich durch
die Veränderung der Abstände von Detektor, Probe und Röntgenquelle die optische
Vergrößerung der auf dem Detektor projizierten Radiogramme.
Abb. 4.31: Projektionen aller zugeordneter Partikel der Probe bei Bext = 750mT und
Blok = 0mT (blau) und Blok = 250mT (rot). Der leere Streifen im oberen
Teil des Tomogramms ist eine Folge von lokalen Rekonstruktionsartefak-
ten.
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Eine nachträgliche Korrektur aller Translationsdaten um den empirisch ermittelten
kollektiven Anteil der Translation und Expansion ist möglich, führt aber zu keinem
Mehrwert. Als zentrales Ergebnis verbleibt die mit stärkerer externer Magnetisie-
rung steigende Translation.
In der Vorarbeit [103] wurde beobachtet, dass vor der Magnetisierung die Probe
auf das lokale Feld mit einer axialen Expansion und radialer Kontraktion reagiert.
Die hier durchgeführte Untersuchung einer systematischen Verformung führte mit
dieser Probe zu keinen klaren Ergebnissen. Eine Ursache ist der im Vergleich zu der
hier verwendeten Probe niedrigere E-Modul der in [103] charakterisierten Probe.
Ein niedrigerer E-Modul begünstigt allgemein stärkere magnetfeldinduzierte Ver-
formungen. Generell ist die Verformbarkeit der Probe durch die begrenzte Beweg-
lichkeit der ganzen Probe in ihrer Spritzenhülle sehr klein. Gleichzeitig sind auch
im Falle der hier vorliegenden Ergebnisse die Daten von den Einflüssen der Bild-
registrierung überlagert. Um die globale Verformung dieser Materialien exakt zu
bestimmen wären zukünftige rheologische Experimente am Kompositmaterial ge-
eigneter.
Zusammenfassend lässt sich sagen, dass sich aus den präsentierten Ergebnissen
zur Translation der Partikel nur sehr beschränkt Schlüsse über die allgemeine Par-
tikelbewegung ableiten lassen. Die Translation der Partikel hängt im Gegensatz zur
Rotation viel stärker von der unmittelbaren Partikelumgebung ab, welche hier nicht
in die Auswertung mit eingebunden werden kann. Eine Beurteilung der Bewegung
der Partikel von einer weitestgehend isotropen Verteilung zu sich bildenden Ketten
ist mit diesen Daten nicht möglich, da hier die Partikeltranslationen zwangsläufig
gemittelt über eine große Anzahl von Partikeln mit individuellen lokalen Situationen
betrachtet werden. Als wesentliches Ergebnis konnte dennoch eine starke Zunah-
me der Partikeltranslation bei höheren Magnetisierungen aus der starken Verbrei-
terung der Translationsverteilungen nachgewiesen werden. Wesentliche Ursache ist
der steigende Einfluss der Remanenz. Es hat sich herausgestellt, dass für die ex-
akte Charakterisierung des Verformungsverhaltens der Probe gesonderte rheolo-
gische Experimente geeigneter gewesen wären. Des Weiteren gilt es in Zukunft
automatisierte Bildregistrierungsmethoden zu erarbeiten, die eine Bewertung der
Güte der Bildregistrierung zulassen. Auch durch die zukünftige Verwendung meh-
rerer Referenzobjekte könnte eine genauere Bildregistrierung erreicht werden. Der
hauptsächliche Nutzen der Auswertung der Partikeltranslation auf Einzelpartikel-
basis wird in der Verwendung der erhobenen Daten für anknüpfende theoretische
Betrachtungen und Simulationen der Partikelbewegung zu finden sein.
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4.3.5 Partikelbewegung als Reaktion auf sukzessive Magnetisie-
rung
Die aufgenommene Messreihe erlaubt zusätzlich zu den im vorherigen Abschnitt
dargestellten Ergebnissen auch eine Partikelzuweisung über die einzelnen Magneti-
sierungsschritte von Bext = 0mT bis Bext = 2000mT bei jeweils Blok = 0mT. Zur Veran-
schaulichung der diesem Kapitel zugrunde liegenden Partikelzuweisungen dient Ab-
bildung 4.32. Die Zuweisung der Partikel vom unmagnetisierten Zustand zu dem Zu-
stand nach einer Magnetisierung bei Bext = 2000mT über die realisierten Zwischen-
schritte ist in Abbildung 4.33 anhand der zugrundeliegenden 3D-Bilddatensätze an-
schaulich dargestellt. Die korrekte sukzessive Partikelzuweisung, sowie der Ketten-
bildungsprozess durch die Bewegung der Partikel wird hier deutlich.
Abb. 4.32: Messkampagne mit schrittweiser Magnetisierung der Probe bis Bext =
2000mT. Die dargestellten Partikelzuweisungen erlauben die Auswertung
der Partikelrotation und Translation als Folge der sukzessiven Magneti-
sierung bei Blok = 0mT.
Die im Folgenden präsentierten Ergebnisse spiegeln die Bewegung der Partikel als
Reaktion auf die schrittweise Magnetisierung wieder. Alle hier ausgewerteten Tomo-
gramme wurden ohne appliziertes Feld während der Messung Blok aufgenommen.
Hier werden also nur Effekte sichtbar, welche irreversibel durch die steigende Re-
manenz der Partikel hervorgerufen werden. Die Rotation der Partikel durch die zwi-
schenzeitliche Applikation des lokalen Felds Blok = 250mT ist zum überwiegenden
Teil reversibel und wirkt sich dadurch kaum auf die hier präsentierten Ergebnisse
aus. Das konnte bereits in Kapitel 4.3.3 geschlussfolgert werden.
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Abb. 4.33: 3D-Darstellung der Partikelzuweisung von Bext = 0mT zu Bext =
2000mT über die realisierten Zwischenschritte. Im Sinne einer besse-
ren Übersicht sind nur kleine Ausschnitte der Tomogramme bei Bext =
0; 1250; 1500; 2000mT von links nach rechts dargestellt. Die Farbe der
Partikel veranschaulicht die eindeutig zugeordneten Partikel. Die wei-
ßen Partikel konnten nicht zugeordnet werden. Sie schrittweise Trans-
lation der Partikel zur Bildung einer Kette ist sichtbar. Abschließend ist
ganz rechts eine Überlagerung von Ausgangs- (schwarz) und Endzu-
stand (rot) abgebildet.
In den beiden vorangegangenen Kapiteln konnte jede Partikelzuweisung separat
ausgewertet werden. Im Unterschied dazu liegt hier eine Aneinanderkettung von
Partikelzuweisungen vor. Jeder aus einer Partikelzuweisung erhaltene Datensatz
dient wiederum als Eingangsdatensatz für die nächste Partikelzuweisung. Dies er-
laubt einen Vergleich von Partikelposition und Winkel von einem beliebigen Magneti-
sierungsschritt zu einem beliebigen anderen. Bei den hier präsentierten Ergebnissen
wurden dennoch alle Rotationen und Translationen stets auf den Ausgangszustand
bezogen. Dieses Vorgehen schien für eine generelle Betrachtung der Ergebnisse am
geeignetsten.
Bei dieser, hier erstmals zur Charakterisierung der Partikelbewegung in MR-Elasto-
meren durchgeführten Aneinanderkettung von Partikelzuweisungen, spielt die Aus-
beute an zugeordneten Partikeln eine entscheidende Rolle. Bei jeder Zuweisung
reduziert sich die Anzahl der zugeordneten Partikel. In Abbildung 4.34 ist die Aus-
beute an zugewiesenen Partikeln von einem zum nächsten Datensatz dargestellt.
Ähnlich zum Vorgehen bei einer einzelnen Partikelzuweisung konnten im ersten Zu-
weisungsschritt von Bext = 0mT auf Bext = 250mT ca. 81% der Partikel zugewie-
sen werden. Wenn diese zugewiesenen Partikel nun als Ausgangsdatensatz für den
nächsten Zuweisungsschritt verwendet werden, ergibt sich eine Ausbeute von über
90%. Die gilt auch für alle folgenden darauf aufbauenden Partikelzuweisungen.
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Letztendlich konnten so 51,5% aller Partikel, bezogen auf die mittlere Partikelanzahl
aus allen Tomogrammen vom Ausgangsdatensatz bei Bext = 0mT bis zum letzten
Magnetisierungsschritt bei Bext = 2000mT zugewiesen werden. Dies entspricht 6025
Partikeln. Die hohe Ausbeute des zweiten und aller weiteren Zuordnungsschritte
ergibt sich aus dem Umstand, dass nach der ersten Zuordnung der Datensatz von
allen Objekten und Partikeln welche sich aufgrund von stark abweichender Form,
Größe und Lage nur sehr schlecht zuordnen lassen, bereinigt ist. Man beachte, dass
sich in Abbildung 4.34 die absolute Anzahl zugeordneter Partikel auf die tatsächli-
che Anzahl der im Ausgangsdatensatz befindlicher Partikeln bezieht, die relativen
Ausbeuten jedoch auf die mittlere Anzahl der Partikel aus allen Tomogrammen. Die
daraus entstehende Abweichung ist in erster Linie auf das fehlerbehaftete Tomo-
gramm zum Ausgangszustand zurückzuführen, in welchem statt der sonst etwa
11.000 Objekte 14.000 Objekte detektiert wurden. Ursache und Auswirkung dieses
Umstands sind in Kapitel 4.2.1 diskutiert worden.
Abb. 4.34: Ausbeute an sicher zugewiesenen Partikeln bei der Aneinanderkettung
von Partikelzuweisungen über die realisierten Magnetisierungsschritte.
Rotation der Partikel als Reaktion auf sukzessive Magnetisierung
Die Berechnung der Rotationswinkel erfolgt wiederum über
∆β = β2 − β1. (4.4)
Wobei in diesem Zustand 1 immer der Ausgangszustand bei Bext = 0 ist, während
2 den entsprechend betrachteten Magnetisierungsschritt meint. Damit ergibt sich
der Umstand, dass Partikelrotation bei einer bestimmten Magnetisierung gegen-
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über dem Ausgangszustand berechnet wird. An dieser Stelle werden die Ergebnisse
diesbezüglich präsentiert und diskutiert. Im Fokus steht dabei der Vergleich des
Rotationsverhaltens mit jenem, welches als Reaktion auf das bei der Messung ap-
plizierte Feld Blok beobachtet wurde und im vorherigen Abschnitt diskutiert wurde.
Die berechneten Häufigkeitsverteilungen der Rotationswinkel als Reaktion auf die
externe Magnetisierung sind in Abbildung 4.35 dargestellt. Im Vergleich zu Abbil-
dung 4.23, wo die Partikelrotation als Reaktion auf Blok zusammengefasst ist, fällt
auf, dass die Rotation hier deutlich schwächer ausgeprägt ist. Es kann also bereits
an dieser Stelle geschlossen werden, dass das lokale Feld von Blok = 250mT zu einer
deutlich stärkeren Partikelrotation führt, als die sukzessive externe Magnetisierung
der Partikel.
Abb. 4.35: Rotationswinkel ∆β der Partikel als Folge der sukzessiven Magnetisie-
rung, bezogen auf den Ausgangszustand. Jede Kurve zeigt also die Win-
keländerung gegenüber dem Ausgangszustand bei Bext = 0 an.
Analog zum vorherigen Prozedere wurden nun Mittelwerte der Gauß-Fits µ und de-
ren Standardabweichungen σ ausgewertet. Damit ergibt sich der in Abbildung 4.36
dargestellte Verlauf. Nach der Magnetisierung bei Bext = 2T wird ein mittlerer Ro-
tationswinkel von nur ∆βmax = 5, 6° erreicht. Durch die Applikation von Blok wurden
∆βmax = 14, 7° erreicht.
Im Vergleich zu Abbildung 4.24 fällt auf, das hier auch im stärkeren Maße nega-
tive Rotationswinkel auftreten, besonders bei hohen Magnetisierungen. Wenn wie
hier kein lokales Feld Blok wirkt, dann spielt das durch die Remanenz der Nachbar-
partikel erzeugte Feld eine dominante Rolle für die Rotation der Partikel. Durch die
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Abb. 4.36: Mittelwerte µ und Standardabweichungen σ der berechneten Häufig-
keitsverteilungen über alle Magnetisierungsschritte. Dargestellt sind µ
und σ der in Abbildung 4.35.
individuell unterschiedliche Anordnung der Partikel kommt es durchaus vor, dass die
lokale Magnetfeldrichtung des inneren Magnetfelds lokal deutlich von der Magnet-
feldrichtung abweicht, welche durch Bext vorgegeben wurde. In diesem lokal sehr
inhomogenen Feld richten sich Partikel entsprechend auch ganz unterschiedlich aus,
was auch zu negativen Rotationswinkeln führt.
Zur Untersuchung des Einflusses des Ausgangswinkels auf die Partikelrotation wur-
den die Ergebnisse wieder in Klassen entsprechend ihres Ausgangswinkels β0 ein-
geteilt und separat betrachtet. Durch die kumulative Betrachtung der Rotation er-
schien es an dieser Stelle sinnvoller die Ergebnisse entsprechend der Ausgangsswin-
kel in gemeinsame Diagramme zusammenzufassen und nicht wie zuvor entspre-
chend des Magnetisierungsschritts. Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.37 grafisch
dargestellt.
Es zeigt sich auch hier nur eine leichte Abhängigkeit des Rotationswinkels ∆β von
der Magnetisierung Bext, die im Wesentlichen in der zunehmenden Verbreiterung
der Häufigkeitsverteilungen besteht. Ursache hierfür ist wiederum die steigende
Remanenz. Bei höheren Magnetisierungen dominiert das durch die angestiegene
Partikel-Partikel-Wechselwirkung stark inhomogene innere Magnetfeld die Partikel-
bewegung, während bei schwächeren Feldern und demzufolge geringerer Remanenz
die Ausrichtung der Partikel durch das externe Feld dominiert wird. Es zeigt sich wei-
terhin, dass bei kleinen Ausgangswinkeln positive Rotationswinkel ∆β vorherrschen,
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Abb. 4.37: Rotationswinkel ∆β der Partikel abhängig von ihrem Ausgangswinkel β0
über alle Magnetisierungsschritte.
wohingegen bei großen Ausgangswinkeln auch zunehmend negative Rotationswin-
kel ∆β auftreten. Bei kleinen Ausgangswinkeln ist das magnetische Drehmoment
durch die externe Magnetisierung am größten und somit die Tendenz zur senk-
rechten Ausrichtung der Partikel am stärksten. Dies führt vorrangig zu positiven
Rotationswinkel. Bei großen Ausgangswinkeln sind die Partikel schon größtenteils
zum Magnetfeld ausgerichtet. Das magnetische Drehmoment welches durch das
externe Feld erzeugt wird ist kleiner und lokale Magnetfeldgegebenheiten spielen
eine größere Rolle, sodass auch negative Rotationswinkel zunehmend auftreten.
Abbildung 4.38 fasst die Mittelwerte µ und Standardabweichungen σ aus Abbildung
4.37 zusammen.
Es zeigt sich auch hier, dass besonders Partikel mit kleinem Ausgangswinkel β0
mit zunehmender Magnetisierung hin zu größeren Partikelwinkeln rotieren, um sich
senkrecht im Magnetfeld auszurichten. Über einen Sättigungseffekt ähnlich wie in
Abbildung 4.26 kann hier nur spekuliert werden. Auch die mit der externen Ma-
gnetisierung zunehmende Rotation in negativer Richtung von Partikeln mit großem
Ausgangswinkel wird hier noch einmal sehr deutlich.
Des Weiteren wurde versucht einen Einfluss der Partikelform auf die Partikelrotation
zu finden. Durch die generell sehr kleinen Rotationswinkel, die bei der sukzessiven
Magnetisierung beobachtet wurden, konnte keine signifikante Abhängigkeit der Ro-
tationswinkel ∆β von der Asphärizität P2A gefunden werden.
Zusammenfassend kann geschlossen werden, dass die Partikelrotation verursacht
durch die sukzessive Magnetisierung deutlich schwächer ausgeprägt ist als jene,
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Abb. 4.38: Rotationswinkel ∆β0 der Partikel abhängig von ihrem Ausgangsswinkel
β. Dargestellt sind die Mittelwerte µ und Standardabweichungen σ der
in Abbildung 4.37 gezeigten Gauß-Fits.
welche während der Applikation des lokalen Felds Blok nachgewiesen wurde. Den-
noch lässt sich auch hier eine signifikante Tendenz der Partikel zur Ausrichtung senk-
recht zum Magnetfeld ablesen, deren Ursache in der zunehmenden Remanenz der
Partikel nach jedem Magnetisierungsschritt liegt. Es wurde herausgestellt, das die
hier beobachteten Rotation jedoch sehr viel deutlicher vom Einfluss des stark inho-
mogenen inneren Magnetfelds abhängen, welches durch die Remanenz der Partikel
erzeugt wird. Der dominierende Einfluss eines bei der Messung wirkenden Felds Blok
fehlt hier. Die deutliche Abhängigkeit der Rotation vom Ausgangsswinkels wurde
auch hier nachgewiesen, ein Einfluss der Partikelform konnte nicht gezeigt werden.
Zuletzt soll noch darauf hingewiesen werden, dass auch hier die lokale Zerstörung
der Matrix zu einem kleinen Teil einen Beitrag zur Irreversibilität der Partikelrotation
geleistet haben kann. Die vorangegangene Auswertung der Partikelwinkel in Kapi-
tel 4.3.3 hat jedoch eindeutig gezeigt, dass reversible Effekte dominieren und die
Remanenz Hauptverantwortlicher für die irreversiblen Anteile der Partikelrotation
ist.
Translation der Partikel als Reaktion auf die sukzessive Magne-
tisierung
Analog zur Rotation kann auch die Translation der Partikel über die sukzessive Ma-
gnetisierung betrachtet werden. Hierzu wird die Positionsänderung ∆r der Partikel
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mit
∆r(∆x,∆y,∆z) = r2(x, y, z)− r1(x, y, z) (4.5)
berechnet. Wieder steht 1 immer für den Ausgangszustand bei Bext = 0 ist und 2
für den entsprechend betrachteten Magnetisierungsschritt. Dadurch ergibt sich der
Umstand, dass die Translation der Partikel bei einer bestimmten Magnetisierung
gegenüber dem Ausgangszustand berechnet wird. Auch hier soll die Ergebnisse
und ihre Ursachen hinsichtlich ihrer Unterschiede zu jenen Translationen diskutiert
werden, welche in 4.3.4 präsentiert wurden.
Abweichend zur Darstellung der Translation bei den einzelnen Partikelzuweisungen
sind hier alle Partikelzuweisungen für jede Richtung in einem Diagramm zusammen-
gefasst. Aus der Verschiebung der Mittelwerte der gefitteten Verteilungen entlang
der x,y und z-Koordinate lässt sich wiederum eine Verschiebung der Datensätze bei
der Bildregistrierung ableiten. Hier wurde ein kollektiver Versatz von bis zu 17µm
festgestellt, was ca. 4 Pixel entspricht. Bei der sukzessiven Partikelzuweisung ist es
sinnvoll diesen Fehler nachträglich zu korrigieren. Andernfalls würde sich der Feh-
ler durch die Aneinanderkettung der Partikelzuweisungen aufsummieren. Die Ko-
ordinaten aller Partikel wurden somit um die gemeinsame Translation aller Partikel
bereinigt. Abbildung 4.39 zeigt die mittleren Partikeltranslationen vor der Korrektur
der kollektiven Verschiebung.
Abb. 4.39: Translation der Partikel in den drei Raumrichtungen für jeden Magne-
tisierungsschritt. Die Korrektur der, durch die fehlerbehaftete Bildre-
gistrierung verursachte, kollektive Translation der Partikel ist hier noch
nicht berücksichtigt.
Analog zur Translation als Reaktion auf das lokale Magnetfeld zeigt sich auch hier
eine Verbreiterung der Verteilungen für eine steigende Magnetisierung. Die Mit-
telwerte und Standardabweichungen der gefitteten Verteilungen sind in Abbildung
4.40, dargestellt, hier nun von der kollektiven Translation bereinigt.
Der Vergleich mit der Translation als Reaktion auf das lokale Feld in Abbildung 4.30
zeigt, dass die Translationsverteilungen für die hier gezeigte sukzessive Magneti-
sierung deutlich breiter sind. Dies lässt den Schluss zu, dass die sukzessive Magne-
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Abb. 4.40: Korrigierte Mittelwerte µ und Standardabweichungen σ der berechne-
ten Partikeltranslation für die sukzessive Magnetisierung, bereinigt von
kollektiver Partikeltranslation.
tisierung eine stärkere Translation verursacht, als es ein bei der Messung angeleg-
tes Feld Blok = 250mT vermag. Einerseits ist dies nicht verwunderlich, da hier viel
stärkere Felder wirken, zumal alle Translationen auf den Ausgangszustand bezogen
sind. Es wurde schon herausgestellt, dass bei Betrachtung der Partikelbewegung
als Reaktion auf die sukzessive Magnetisierung, das während der Messung appli-
zierte Feld Blok keine Rolle spielt und als Einflussfaktor wegfällt. Die Translation der
Partikel resultiert also zu einem höheren Anteil aus den irreversiblen Effekten der
Remanenz der Partikel und dem sich daraus ergebenden inneren Magnetfeld. Die
Ergebnisse zeigen, dass die Irreversibilität der Remanenz offensichtlich auch zu ei-
ner irreversiblen Partikelbewegung führt. Die hier präsentierten Ergebnisse lassen
den Schluss zu, dass diese irreversible Bewegung in erster Linie eine Translation ist
und nur zu einem kleinen Teil eine Rotation.
In Abbildung 4.40 sind weiterhin die starke Streuung der Translation in z-Richtung
bei Bext = 750mT und die sehr schmale Streuung der Translation in x-Richtung bei
Bext = 500mT auffällig. Eine Ursache hierfür konnte auch in Betrachtung der 3D-
Bilddatensätze nicht eindeutig geklärt werden. Der bereits diskutierte Einfluss der
begrenzten Genauigkeit der Bildregistrierung findet sich auch hier und ist bei der
Aneinanderreihung von Partikelzuweisungen noch stärker ausgeprägt, da sich Feh-
ler von einer zur nächsten Partikelzuweisung im ungünstigsten Fall addieren. Die
hier nachträglich durchgeführte Korrektur ist rein empirisch und damit durch die
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begrenzte Messgenauigkeit ungenau und unvollständig. Des Weiteren wurde keine
Korrektur einer möglichen Expansion oder Kontraktion der Probe, wie sie in Ab-
bildung 4.31 beobachtet wurde, vorgenommen. Dementsprechend konnten auch
aus diesen Daten keine klaren Ergebnisse zum globalen Verformungsverhalten der
Probe abgeleitet werden. Die Ursachen hierfür wurden bereits in Kapitel 4.3.4 aus-
führlich diskutiert.
Zusammenfassend kann aus den hier gezeigten Daten geschlossen werden, dass die
sukzessive Magnetisierung zu einer stärkeren Translation führt, als die Applikation
des lokalen Felds. Die Kettenbildung kann also mit überwiegendem Anteil der suk-
zessiven Magnetisierung zugeschrieben werden. Die Applikation des lokalen Felds
führt in erster Linie zu einer starken weitestgehend reversiblen Rotation der Parti-
kel, welche bei der sukzessiven Magnetisierung nicht in diesem Ausmaß beobachtet
wurde. Die Summe dieser Befunde unterstreicht die unterschiedliche Wirkung von
lokaler Feldapplikation und der steigenden Remanenz der Partikel durch sukzessive
Magnetisierung. Für anschließende Simulationen und analytische Modelle liegen als
Eingangsdaten Trajektorien von 6025 Partikel vom Ausgangszustand bis zu ausge-
bildeten Ketten vor.
4.3.6 Paarkorrelationsfunktionen der Partikelstruktur
Die Paarkorrelationsfunktion erlaubt eine Auswertung der globalen Partikeltranslati-
on über die Bewertung der Häufigkeit diskreter Partikelabstände. Hierbei wurden die
Richtungen der Abstände separat betrachtet, um eine Aussage über die Anordnung
der Partikel in axialer und radialer Richtung treffen zu können. Mit dem in Kapi-
tel 3.2.4 beschriebenen Verfahren wurden die Paarkorrelationsfunktionen (PCF) der
Partikelstrukturen für jede Magnetfeldsituation berechnet. Es hat sich gezeigt, dass
die PCF sensitiv gegenüber dem in Kapitel 4.2.1 beschriebenen Volumenschwell-
wert ist. Es wurden für die weitere Auswertung alle Partikel mit einem Volumen von
VPartikel < 2000Voxel, beziehungsweise VPartikel < 166.200µm3 aus den Datensätzen
entfernt, da es sich hierbei zum größten Teil um falsch segmentierte Partikel han-
delt. Um zu prüfen, inwieweit sich dieser Schritt auf die PCF auswirkt, wurde die
PCF für einen ausgewählten Datensatz mit verschiedenen Volumenschwellwerten
berechnet. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.41 dargestellt.
Es zeigt sich, dass ohne Schwellwert bei einigen Kurven ein Maximum der PCF bei
r < 50µm auftritt. Da auch die kleinsten Partikel kaum geringeren Abstand zueinan-
der aufweisen können, ist dieses Maximum auf die bei der Segmentierung fälschli-
cherweise getrennten Partikel zurückzuführen. Weil beide Teile der fälschlicherweise
getrennten Partikel stets den Abstand einer halben Partikellänge zueinander haben,
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Abb. 4.41: Paarkorrelationsfunktionen für die x,y und z-Richtung eines ausgewähl-
ten Tomogramms mit Variation des Volumenschwellwerts.
kommt es hier zu einem ausgeprägten Maximum. Da die Güte der Segmentierung je
nach tatsächlicher Partikelstruktur schwankender Qualität der Tomogramme nicht
konstant ist, tritt dieses vorgelagerte Maximum für verschiedene Richtungen und
Tomogramme mit unterschiedlicher Ausprägung auf. Der weitere Verlauf der PCF
ist gegenüber der Variation des Volumenschwellwerts weitestgehend unempfindlich,
sodass entschieden wurde, alle PCFs mit dem bereits vorher gewählten Schwellwert
von VPartikel < 2000Voxel, beziehungsweise VPartikel < 166.200µm3 zu berechnen.
Die in Abbildung 4.41 gezeigten Kurven sind von einem recht starken Rauschen
überlagert. Die Klasseneinteilung der Radien beträgt standardmäßig r = 1Pixel.
Wird die Klassenbreite auf r = 2Pixel erhöht, werden pro Radienklasse mehr Parti-
kel gezählt, was zu einer Verbesserung der Statistik führt und damit das Rauschen
reduziert. In Abbildung 4.42 sind für den gleichen Datensatz die PCFs für die Klas-
senbreiten 1 und 2 gemeinsam dargestellt.
Es wird offensichtlich, dass bei der Klassenbreite von r = 2Pixel die Kernaussagen
der PCF erhalten bleiben, wobei das Rauschen reduziert wurde. Die Klassenbreite
von r = 2Pixel wurde also für alle weiteren Berechnungen verwendet. Abbildung
4.43 zeigt die so gewonnene PCF der Probe im Ausgangszustand für die drei Raum-
richtungen.
Alle drei Kurven liegen im Rahmen der Messgenauigkeit hier gut übereinander, so-
dass die isotrope räumliche Verteilung der Partikel im Ausgangszustand bestätigt
werden kann. Abstände unter r = 50µm treten nicht auf. Dieses Ergebnis passt
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Abb. 4.42: Paarkorrelationsfunktion für die x,y und z-Richtung eines ausgewählten
Tomogramms mit zwei Schrittweiten für den Radius.
Abb. 4.43: Paarkorrelationsfunktion für die x,y und z-Richtung im Ausgangszu-
stand.
zu der ermittelten Partikelgröße. Nach der Siebung mit 100µm Maschenweite sind
dennoch zahlreiche Partikel enthalten, welche mit ihrer kürzesten Hauptachse die-
se 100µm weit unterschreiten, sodass solche Abstände tatsächlich auftreten. Ab-
bildung 4.44 zeigt die PCFs für alle untersuchten Magnetfeldsituationen. Die Dar-
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stellung wurde hier so gewählt, dass für jede Richtung ein eigenes Diagramm zur
Verfügung steht.
Abb. 4.44: Paarkorrelationsfunktion für x,y und z-Richtung für alle Magnetisie-
rungsschritte. Oben sind die Messungen bei Blok = 0mT dargestellt, un-
ten für Blok = 250mT. Die abweichende Skalierung der Ordinate für die
z-Richtung wurde gewählt um auch die Maxima in x- und y-Richtung klar
erkennen zu können.
Für alle Richtungen lässt sich erkennen, dass mit steigender Magnetisierung das
Maximum stärker ausprägt ist. Die Ausprägung dieses Maximums steht für eine
erhöhte Wahrscheinlichkeit bei dem entsprechenden Abstand Nachbarpartikel zu
finden. Das erklärt auch, warum in z-Richtung die Maxima weitaus stärker ausge-
prägt sind. In z-Richtungen bilden sich bei starken Magnetisierungen Partikelketten,
es herrscht also eine hohe Nahordnung mit vielen engen Abständen der Partikel in-
nerhalb der Ketten. Die Höhe dieses Maximums in der z-Richtung kann demnach
als Kriterium für die Ausprägung der Partikelketten betrachtet werden. Auch bei der
weitestgehend isotropen Verteilung der Partikel im Ausgangszustand in Abbildung
4.43 verschwindet dieses Maximum nicht vollständig. Ab einer gewissen Dichte folgt
eine bestimmte Ausprägung des Maximums bei real ausgedehnten Objekten bereits
aus dem einzuhaltenden Mindestabstand dicht gepackter Objekte [77]. In x- und
y-Richtung sind diese Maxima bei geringen Feldern kaum vorhanden, aber für stei-
gende Magnetisierungen ausgeprägter. Dies kann des Weiteren einerseits mit einer
einhergehenden, wenn auch weitaus schwächeren, Strukturbildung in radialer Rich-
tung erklärt werden. Andererseits kommt es durch den gewählten Betrachtungs-
winkel von ±45° zu einer starken Beeinflussung der Richtungen untereinander. So
finden sich auch in x- und y-Richtung Abstände wieder, die eigentlich den weitest-
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gehend axial ausgerichteten Ketten zuzuordnen sind. Die Wahl des großen Winkels
war nötig, um für eine vernünftige Statistik genügend Abstände für jede Radien-
klasse zu erhalten. Dennoch lassen die Ergebnisse eine klare richtungsabhängige
Betrachtung der PCF zu, die stark überhöhten Maxima in z-Richtung sprechen ein-
deutig für axial ausgebildete Ketten.
Der Vergleich der PCFs mit und ohne Applikation des lokalen Magnetfelds zeigt, dass
bei Blok = 250mT eine signifikante Translation der Partikel mit Tendenz zur Kettenbil-
dung stattfindet. Die Maxima in x- und y-Richtung sind bei Blok = 250mT schwächer
ausgeprägt, in z-Richtung dafür stärker. Dies spricht für eine reversible Translati-
on der Partikel zur Kettenbildung. Ein Ergebnis, welches aus der Auswertung der
Partikelzuweisungen bisher nicht absehbar war.
Im generellen Vergleich von x- und y-Richtungen fällt auf, dass diese nicht de-
ckungsgleich sind, obwohl dies bei einem radial symmetrischen System zu erwar-
ten wäre. Signifikante Dichteunterschiede in der Partikelverteilung in verschiedene
radiale Richtungen wurden nicht festgestellt. Da es sich aber um reale Partikelver-
teilungen handelt, die auch in radialer Richtung keiner ideal zufälligen Verteilung
gehorchen, können so von Magnetfeldsituation zu Magnetfeldsituation individuelle
Unterschiede in verschiedenen Richtungen auftreten. Ein Großteil der Abweichun-
gen zwischen x- und y-Richtung ist des Weiteren wohl der beschränkten Statistik
und dem damit verbundenen verbleibenden Rauschen zuzuschreiben.
Um die Maxima der PCF näher zu betrachten wurden der Funktionswert des Maxi-
mums gmax sowie dessen Lage auf der x-Achse, also bei dem Abstand bei dem das
Maximum auftritt, ausgewertet. Hierzu wurden alle Kurven mit einem gleitenden
Durchschnitt über drei Funktionswerte geglättet und anschließend Lage und Funk-
tionswert des absoluten Maximums bestimmt. Die Funktionswerte von gmax sind in
Abbildung 4.45 dargestellt.
Im Wesentlich werden die bereits gezogenen Schlüsse bestätigt. Für hohe Magneti-
sierungen ist die Kettenstruktur in z-Richtung bei appliziertem lokalem Feld am aus-
geprägtesten. Auch in x- und y-Richtung kommt es aus bereits diskutierten Gründen
zu einer leicht stärkeren Ausprägung der Maxima. Des Weiteren kann hier abgele-
sen werden, dass ab einer Magnetisierung von ca. Bext = 1000mT eine signifikante
Tendenz zur Kettenbildung in axialer Richtung nachgewiesen werden kann.
Der Verlauf der Maxima in z-Richtung bei Blok = 250mT erinnert stark an den Verlauf
des MR-Effekts, abhängig von der Magnetisierung. Durch eine einfache Skalierung in
y-Richtung und einen Offset können beide Datensätze nahezu zur Deckung gebracht
werden. Aus dem Fit ergibt sich die Darstellung in Abbildung 4.46.
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Abb. 4.45: Maximale Funktionswerte der Paarkorrelationsfunktion für alle Tomo-
gramme.
Abb. 4.46: Gemeinsame Darstellung von gmax,z und MR-Effekt. Die Skalierung der
Achsen wurde entsprechend angepasst um den Fit darzustellen.
Für die minimale Summe der Fehlerquadrate wurde der folgende funktionale Zu-
sammenhang gefunden:
MRE = 17, 68 · gmax,z(r) + 1, 095, ΣR2 = 0, 48. (4.6)
Sicherlich bildet die PCF in z-Richtung nicht den einzigen Einfluss auf den MR-Effekt.
Dennoch ist die Übereinstimmung bemerkenswert und Unterstreicht den starken
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Einfluss der Kettenbildung auf die mechanischen Eigenschaften. Es bleibt zukünfti-
gen Arbeiten überlassen diesen Zusammenhang näher zu beleuchten. Wird nun die
Lage der Maxima betrachtet, ergibt sich die in Abbildung 4.47 gezeigte Darstellung.
Abb. 4.47: Lage der Maxima (Radius) der Paarkorrelationsfunktion für alle Tomo-
gramme.
Durch das Rauschen der Ergebnisse ergibt sich ein weniger klares Bild als bei der
Betrachtung der Funktionswerte von gmax. Des Weiteren sind die Maxima auch nach
der Glättung so geformt, dass sich mit der Bestimmung des absoluten Maximums
der Kurve die Lage des Maximums nur mit begrenzter Genauigkeit abbilden lässt.
Der Umstand, dass die Maxima größtenteils sehr spitz sind und die Funktionen ge-
nerell einen recht komplexen Verlauf haben, erschwert den Fit mit analytischen
Funktionen. Bisher gelang es nicht eine analytische Funktion zu finden, die bei den
verschiedenen Verläufen der PCF die Position und Ausprägung des Maximums ex-
akt und reproduzierbar abbilden kann. So verbleibt die Methode des gleitenden
Durchschnitts vorerst als geeignetster Ansatz zur Evaluation der Maxima. Generell
kann gesagt werden, dass die Maxima alle im Bereich von r = 75µm bis r = 150µm
liegen, was zu der Partikelgröße und den sich daraus ergebenden mittleren Parti-
kelabständen in Betrachtung der 3D-Datensätze passt. Dennoch kann eine Tendenz
zur Verschiebung der Maxima der z-Richtung zu kleineren Radien bei steigender Ma-
gnetisierung abgelesen werden. Steigende Magnetisierungen führen zu steigenden
Partikel-Partikel-Wechselwirkungen und so zu einem Zusammenrücken der Partikel
bei der Kettenbildung. Über die Bewegung der Maxima in x- und y-Richtung lässt
sich anhand der Ergebnisse nur spekulieren, hierzu ist die Datenlage nicht ausrei-
chend.
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Zusammenfassend lässt sich sagen, dass die Auswertung der PCF eine wertvolle Er-
gänzung zur Charakterisierung von Partikelstrukturen in MR-Elastomeren darstellt.
Es konnte gezeigt werden, dass ab Bext = 1000mT eine Kettenbildung in axialer
Richtung einsetzt. Des Weiteren reagieren die Partikel auf die Applikation des loka-
len Felds Blok = 250mT mit einer signifikanten Translation. Es zeigt sich aber auch,
dass mit ca. 11.000 Partikeln eine richtungsabhängige Betrachtung der PCF an ihre
Grenzen stößt. Mit einer größeren Anzahl an Partikeln würde sich eine bessere Sta-
tistik und weniger Rauschen ergeben. Die Betrachtungswinkel könnten dann enger
gewählt werden um eine schärfere Trennung der Richtungen voneinander zu errei-
chen.
4.4 Magnetische Eigenschaften
Die hier verwendeten NdFeB-Partikel zeigen ein hartmagnetisches Verhalten. Zur
Evaluation des magnetischen Verhaltens der reinen Partikel wurde eine Probe ge-
pressten Pulvers der Partikel im VSM vermessen. Im Ergebnis zeigt sich die Ma-
gnetisierungskurve in Abbildung 4.48. Die starke Pressung der Partikel in der Probe
verhindert Partikelbewegungen, sodass hier ausschließlich das Magnetisierungsver-
halten des Partikelmaterials betrachtet werden kann.
Abb. 4.48: Hin- und Rück-Kurve der Magnetisierungskurve des gepressten Pulvers.
Die Magnetisierung wurde auf die bei maximalem äußeren Feld gemes-
sene Magnetisierung normiert.
Im Initialpunkt wurde keine Magnetisierung gemessen. Hieraus lässt sich jedoch
nicht ableiten, dass die Partikel im Ausgangszustand vollständig unmagnetisiert
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sind. Trotz der Pressung des Partikelpulvers kann eine Bewegung der Partikel nicht
vollständig ausgeschlossen werden. Eine mögliche freie Rotation der magnetischen
Momente kann überhaupt nicht unterbunden werden. Vorhandene magnetische Mo-
mente würden sich mit dem Ziel der Energieminimierung so anordnen, sodass kein
globales magnetisches Moment auftritt. Die gewonnenen Ergebnisse zur Partikelbe-
wegung als Reaktion auf äußere Felder lassen jedoch den Schluss zu, dass mögli-
cherweise vorhandene magnetische Momente im Ausgangszustand der Partikel zu-
mindest sehr viel kleiner sind als jene, welche durch die sukzessive Aufmagnetisie-
rung der Partikel zustande kommen. Für die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit
spielt dieser Effekt also keine Rolle. Möglicherweise vorhandene magnetische Mo-
mente können jedoch zu der in Kapitel 4.3.3 erläuterten initialen Ausrichtung der
Partikel beitragen.
Die Hinkurve des unmagnetisierten Materials zu höheren Feldstärken zeigt eine
durchaus typische Form für hartmagnetische Partikel [15, 71]. Die Sättigungsma-
gnetisierung MS wird auch bei B = 2000mT nicht erreicht. Es wird vermutet, dass
MS für dieses Material erst jenseits B = 3500mT erreicht wird. Die Rückkurve ver-
läuft sehr flach und erreicht bei B = 0 eine relative Magnetisierung von knapp
Mrel = M0/Mmax = 90% (Schnittpunkt mit Ordinate). Dies beweist das stark aus-
geprägte hartmagnetische Verhalten der Partikel.
Da sich das Verhalten der Partikel in einer weichen Elastomermatrix stark von dem
der bloßen immobilisierten Partikel unterscheidet, wurde die verbleibende Rema-
nenz nach jedem Magnetisierungsschritt an einer Probe gemessen, wie sie auch zur
Tomographie verwendet wurde. Hierzu wurde jeweils in aufsteigender Reihenfolge
das Magnetfeld entsprechend der sukzessiven Magnetisierung angefahren und ein
Messpunkt aufgenommen. Nach jedem Messpunkt wurde die Magnetisierung bei
B = 0mT gemessen. Das Messprozedere wird in Betrachtung von Abbildung 4.49
deutlich. Die Messpunkte bei B = 0mT lassen sich nun über der vorherig applizier-
ten Magnetfeldstärke als Remanenzmagnetisierung auftragen. Dies ist in Abbildung
4.50 dargestellt.
Um die Vergleichbarkeit mit der mechanischen Charakterisierung und den Ergebnis-
sen zur Partikelstruktur zu wahren wurde entschieden, die gemessenen Magnetisie-
rungen über dem äußeren Magnetfeld aufzutragen. Denn auch bei der Berechnung
des MR-Effekts und den Erläuterungen zur Partikelstruktur fand keine Umrechnung
in innere Magnetfelder statt.
Abbildung 4.49 zeigt, dass das hartmagnetische Verhalten sehr ausgeprägt und der
Anteil der Remanenz auch hier beträchtlich ist. So bleiben bei einer Magnetisie-
rung bei Bext = 2000mT ca. 55% der Magnetisierung als Remanenz erhalten, bei
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Abb. 4.49: Magnetisierungsmessung zur Bestimmung der Remanenz. Die Magne-
tisierung wurde stets während der Magnetfeldapplikation und danach
gemessen.
Abb. 4.50: Gemessene vorhandene Remanenz des Materials nach den entsprechen-
den Magnetisierungsschritten.
Bext = 250mT nur ca. 25%. Dennoch fällt die Remanenz substanziell kleiner aus als
bei der Messung des gepressten Pulvers in Abbildung 4.48. Dieser Umstand kann
mit der Mobilität der Partikel erklärt werden. Die steigende Magnetisierung führt
in erster Linie zu einer Bewegung der Partikel und erst in zweiter Instanz auch zu
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deren remanenter Magnetisierung. Der Umstand, dass eine weiche Elastomerma-
trix Partikelrotationen begünstigt und Magnetisierungsvorgänge damit unterdrückt,
sowie der Fakt, dass sich dies in einer niedrigen Remanenz niederschlägt ist bereits
mehrfach beobachtet und eingehend untersucht worden [113,115,120].
Betrachten wir den Verlauf der Remanenz in Abbildung 4.50, fällt der steilere Anstieg
der Kurve über den letzten beiden Messwerten, also ab B = 1500mT auf. Dies un-
terstützt die Vermutung, dass bei höheren Magnetisierungen die Remanenz für die
Partikelbewegung von zunehmender Bedeutung ist. Eine hohe globale Remanenz
zeugt von starken lokalen inneren Magnetfeldern die zu einer gesteigerten magne-
tischen Partikel-Partikel-Wechselwirkung anregen. Im günstigsten Fall addieren sich
lokale äußere Magnetfeld und Remanenzmagnetisierung, was zu Kräften und Dreh-
momenten solcher Stärke führt, die ohne Remanenz nicht erreicht würden. Dies
führt letztendlich zur der starken Partikeldrehung bei appliziertem lokalem Feld und
vorhergehender externer Magnetisierung bei hohen Feldern. Zusammenhänge für
den Knick in der Remanenzkurve mit Charakteristika der Partikelstruktur oder dem
Verlauf des magnetorheologischen Effekts mit steigender Magnetisierung zu ver-
muten liegt nahe, greift aber wohl zu kurz. Es fällt auf, dass dieser Knick auch in
der Magnetisierungskurve des gepressten Pulvers auftritt, und somit wohl in erster
Linie auf das Magnetisierungsverhalten der Partikel selbst zurückzuführen ist.
Es klang schon an, dass die globale Remanenz lediglich ein sehr grober Repräsen-
tant des mittleren stark inhomogenen inneren Magnetfelds ist. So lassen sich nur
scheinbar die Messpunkte der Magnetisierung vergleichen, die auf einer Horizon-
tale liegen. Nach einer Magnetisierung bei Bext = 2000mT wurde zwar die ungefähr
gleiche Magnetisierung wie bei Bext = 1250mT gemessen, trotzdem stellen sich zwei
vollkommen unterschiedliche Magnetfeldsituationen dar. Erstere spiegelt die reine
Remanenzmagnetisierung der Partikel wieder, also das verbleibende, stark inho-
mogene, innere Feld. Letztere zeigt die magnetische Reaktion der Partikel auf ein
derzeit anliegendes homogenes Feld. Des Weiteren liegen die Partikel zu beiden
Zeitpunkten in unterschiedlichen Strukturen vor. Partikelstruktur und magnetische
Eigenschaften müssen also stets im Zusammenhang betrachtet werden.
Zusammenfassend lässt sich sagen, das durch die hier präsentierten Ergebnisse der
magnetischen Charakterisierung drei wesentliche Erkenntnisse gewonnen wurden.
Erstens: Das Material zeigt eine stark ausgeprägte Remanenz, ein generelles Mit-
wirken dieser an der Partikelbewegung kann also bestätigt werden. Zweitens: Die
Remanenz der bloßen Partikel fällt stärker aus als im Komposit. Die Mobilität der
Partikel behindert die remanente Magnetisierung in gewissem Maße. Drittens: Die
Remanenz steigt bei hohen Magnetisierungen überproportional an, was die Vermu-
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tung stützt, dass besonders bei hohen Magnetisierungen die Remanenz die treiben-
de Kraft der Partikelbewegung ist.
5 Zusammenfassende Diskussion
Alle wesentlichen Erkenntnisse aus den im Rahmen dieser Arbeit erhobenen Daten
wurden bereits im Ergebniskapitel andiskutiert. An dieser Stelle sollen die Kernaus-
sagen noch einmal zusammengeführt und übergreifend vertieft werden.
5.1 Gewonnene Erkenntnisse
Es wurde eine Probe MR-Elastomers mit ca. 11.000 hartmagnetischen Partikeln in
18 Tomogrammen beziehungsweise Magnetfeldsituationen hinsichtlich der inneren
Partikelstruktur vermessen und mit Ergebnissen zum globalen mechanischen und
magnetischen Verhalten gegenübergestellt. Die tomographierte Probe zeigt eine
weitestgehend isotrope räumliche Anordnung der Partikel, die PCF bestätigt diesen
Befund. Die Sedimentation der Partikel bei der Probensynthese konnte erfolgreich
unterbunden werden. Jedoch liegt auch im Ausgangszustand eine gewisse Ausrich-
tung der Partikel vor, hier jedoch parallel zum Magnetfeld. Als mögliche Ursache
wurden Strömungen der noch flüssigen Probe beim Herstellungsprozess diskutiert.
Die Charakterisierung der mechanischen Eigenschaften des reinen Polymers mittels
Torsionsversuchen und Spannungs-Dehnungsmessungen zeigt konsistente Ergeb-
nisse. Die Matrix verhält sich nahezu idealelastisch und alle mechanischen Lasten
im Rahmen der Messungen wurden quasistatisch aufgebracht. Das Komposit weist
einen reproduzierbaren E-Modul von E = (28, 58 ± 0, 85)kPa auf. Ab einem externen
Magnetfeld von B = 1250mT zeigt sich ein Anstieg des E-Moduls, was durch eine ein-
setzende Remanenz der Partikel und damit stärkere magnetische Partikel-Partikel-
Wechselwirkungen sowie mit einer beginnenden Kettenbildung erklärt werden kann.
Ab diesem Punkt ist ebenfalls ein signifikanter MR-Effekt nachweisbar, welcher bei
maximaler MagnetisierungMRE = (12, 41± 1, 69)% erreicht. Des Weiteren wurde ein
leichter Abfall der E-Moduln vor Erreichen von B = 1250mT mit einer leichten loka-
len Zerstörung der Matrix durch wiederholte mechanische Lasten und resultierende
Partikelbewegungen erklärt. Die begleitenden Messungen mittels LSCM zeigen die
fast vollständige Reversibilität der Partikelrotation bei Winkeln bis ∆β = 15° . Die Be-
trachtung der tomographisch ermittelten Partikelwinkel zeigt weiterhin, dass auch
größere Winkel weitestgehend reversibel bleiben. Die verbleibende Irreversibilität
ist zum größten Teil durch die Remanenz bedingt. Die beobachtete lokale Zerstörung
der Matrix leistet einen weitaus kleineren Beitrag zur Irreversibilität der Partikelbe-
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wegung. Letztendlich konnte gezeigt werden, dass die Partikel fest in die Matrix
eingebunden sind und ein wirkungsvolles elastisches Rückstellmoment erfahren.
Bereits aus vorangegangenen Untersuchungen war bekannt, dass sich die hier ver-
wendeten Partikel mit ihrer längsten Achse senkrecht zum Magnetfeld ausrich-
ten [103]. Mittels XRD-Messungen konnte nachgewiesen werden, dass die Ursache
hierfür in der stark anisotropen Kristallstruktur begründet liegt, welche eine magne-
tische Vorzugsrichtung ausbildet, anhand derer die Ausrichtung im Magnetfeld ge-
schieht. Der Einfluss der magnetischen Kristallanisotropie dominiert gegenüber der
magnetischen Formanisotropie. Das ebenfalls kristallstrukturbedingte Bruchverhal-
ten der Partikel führt wahrscheinlich zu dem Umstand, dass die längste Hauptachse
der Partikel stets senkrecht zur magnetischen Vorzugsrichtung ausgebildet ist. Eine
erste Tendenz zur Kettenbildung der Partikel konnte aus den PCF-Ergebnissen ab
Bext = 1000mT nachgewiesen werden. Die Kettenbildung nimmt bis zur maxima-
len Magnetisierung stetig zu. Die Applikation eines Magnetfelds von Blok = 250mT
führt abhängig von der vorherigen Magnetisierung zu einer starken reversiblen Ro-
tation der Partikel und zur Ausrichtung senkrecht zur Feldrichtung. Trotz der Re-
manenz der Partikel führt das bei der Messung applizierte vergleichsweise kleine
Feld von Blok = 250mT zu einer Rotation der Partikel und nicht zu einer weiteren
Aufmagnetisierung. Für hohe Magnetisierungen wird eine Sättigung der Partikel-
rotation beobachtet. Ab einem gewissen Punkt führen die wirkenden Magnetfelder
bereits zu einer vollständigen Rotation, die nicht durch noch höhere Felder übertrof-
fen werden kann. Für kleine Magnetisierungen ist der Effekt schwach ausgeprägt,
aber dennoch durch die Partikelzuweisung nachweisbar. Bei schwachen Magnetisie-
rungen wechselwirken die noch nicht signifikant remanent magnetisierten Partikel
nur schwach mit dem applizierten Feld. Die Rotationswinkel der Partikel sind stark
von deren Ausgangswinkel abhängig. Auf Partikel mit kleinem Winkel wirkt ein grö-
ßeres magnetisch induziertes Drehmoment. Auch eine gewisse Abhängigkeit von
der Asphärizität der Partikel konnte nachgewiesen werden. Die Partikelrotation als
Folge der sukzessiven Magnetisierung ist deutlich schwächer ausgeprägt. Die pro-
vozierten Winkeländerungen sind deutlich kleiner, als bei der Reaktion auf ein bei
der Messung appliziertes Feld.
Die Translation der Partikel nimmt bei steigender Magnetisierung zu und zeigt eine
fortschreitende Kettenbildung an. Hier dominiert der Einfluss der sukzessiven Ma-
gnetisierung gegenüber dem des bei der Messung applizierten Felds. Hier reagieren
die Partikel in erster Linie mit einer reversiblen Translation. Die Kettenbildung ist
also vor allem der externen Magnetisierung zuzuschreiben. Die Beurteilung der glo-
balen Verformung der Probe anhand der Ergebnisse zur Translation gelang nicht, da
alle Partikel sehr individuelle Trajektorien bilden und sich die Probe durch ihre Um-
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hüllung bei der Messung nur sehr beschränkt verformen kann. Generell lässt sich
eine starke Verbreiterung der Rotationswinkelverteilungen und der Translationsver-
teilungen bei steigender Magnetisierung ablesen. Starke Magnetisierungen führen
zu einer ausgeprägten Remanenz der Partikel, sodass hier magnetische Partikel-
Partikel-Wechselwirkungen abhängig von den lokalen Gegebenheiten die Partikel-
bewegung dominieren, während bei kleinen Feldern die Partikel in erster Linie auf
das von außen bei der Messung applizierte Feld reagieren.
Die magnetische Untersuchung der bloßen Partikel zeigt eine ausgeprägte Rema-
nenz der Partikel, eine magnetische Sättigung wird bei den applizierten Feldern bei
weitem nicht erreicht. Die Remanenz des Komposits ist deutlich schwächer ausge-
prägt, hier bleiben von den applizierten 2000mT etwa 55% der Magnetisierung als
Remanenz erhalten. Durch die Einbettung der Partikel in eine weiche Matrix wird
die durch das Magnetfeld eingetragene Energie nicht nur zur Aufmagnetisierung
der Partikel, sondern zu einem großen Teil auch zu deren irreversibler Bewegung
genutzt.
5.2 Gegenseitige Beeinflussung von Partikelstruktur, ma-
gnetischen und mechanischen Eigenschaften
Durch den Umstand, dass alle Messungen an ein und demselben Probenmaterial,
teilweise auch an ein und derselben Probe durchgeführt werden konnten, können
Rückschlüsse über die gegenseitige Beeinflussung von Partikelstruktur, magneti-
schen und mechanischen Eigenschaften gezogen werden. Sowohl die Initialkurve
der Magnetisierungskurve, als auch die gemessene Remanenz steigt im späteren
Verlauf der Magnetisierung überproportional an. Dieser Effekt spiegelt sich auch
in dem überproportionalen Anstieg des MR-Effekts und der Partikelbewegung bei
hohen Magnetisierungen wider. Des Weiteren finden sich die weitestgehend ideale-
lastischen Matrixeigenschaften in den bis zu einem Punkt nahezu vollständig rever-
siblen Partikelbewegungen wieder. Es konnte gezeigt werden, dass die Partikelbe-
wegung deutlich früher einsetzt, als die im Rahmen der Messgenauigkeit ermittelte
Änderung der globalen mechanischen Eigenschaften des Materials.
5.3 Grenzen der Messgenauigkeit und Fehlerbetrachtung
Ein Diskussionspunkt, der generell bei der experimentellen Charakterisierung von
MR-Elastomeren eine große Rolle spielt, ist die Homogenität der applizierten Ma-
gnetfelder. Sowohl bei der Tomographie als auch bei der mechanischen Charakteri-
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sierung wurden die Magnetfelder mittels Permanentmagneten erzeugt. Die Homo-
genität beider Felder ist mit ca. 95% vergleichbar, dennoch ist ein leichter axialer
Feldgradient nicht zu vermeiden. So lässt sich letztendlich nicht mit abschließender
Gültigkeit klären in welchem Ausmaß die Partikelbewegung durch den Gradienten
und nicht durch den homogenen Anteil des Felds getrieben ist. Eine hierfür cha-
rakteristische Verformung der Probe konnte mit den angewendeten Methoden nicht
quantifiziert werden.
Es hat sich gezeigt, dass die Bildregistrierung signifikanten Einfluss auf die Qualität
der Ergebnisse hat. Während die Auswertung der Partikelwinkel hierfür unsensibel
ist, solange die Partikel korrekt zugewiesen werden können, spielt die Exaktheit
der Bildregistrierung für die Auswertung der Partikeltranslation eine entscheidende
Rolle. Hier sollten in Zukunft automatisierte Bildregistrierungsmethoden zum Ein-
satz kommen, um die Streuung der Ergebnisse zu reduzieren. Auch die zukünfti-
ge Verwendung mehrere Referenzobjekte könnte zur verbesserten Genauigkeit der
Bildregistrierung beitragen.
Des Weiteren zeigt sich deutlich, dass die begrenzte Bildauflösung der Tomogramme
und Rekonstruktionsartefakte eine entscheidende Rolle für die Qualität der erhobe-
nen Daten haben. Auch mit anspruchsvollen Bildverarbeitungsprozessen zur Parti-
kelseparation entsteht so eine Abweichung der gemessenen Partikelcharakteristika
gegenüber der Realität. Eine Folge ist die Überseparation einiger Partikel, deren
Einfluss jedoch beseitigt werden konnte. Trotzdem ergeben sich daraus von Tomo-
gramm zu Tomogramm schwankende Partikelanzahlen und ein großer Anteil von
sehr kleinen detektierten Objekten, die nicht realen Partikeln entsprechen können.
Diese wurde jedoch erfolgreich aus der Auswertung ausgeschlossen.
Eine weitere Frage, die sich zur kritischen Betrachtung der Ergebnisse stellt, ist die
der Reproduzierbarkeit. Es konnte gezeigt werden, dass die globalen mechanischen
Eigenschaften über verschiedene gleichartige Proben nicht signifikant schwanken.
Für die Partikelstrukturaufklärung wurde jedoch nur eine einzige Probe verwendet,
da der Umfang der Messungen sonst kaum noch zu handhaben ist. Alle statisti-
schen Betrachtungen beziehen sich hier auf die Anzahl der Partikel. Dennoch liegt
der Schluss nahe, dass sich bei reproduzierbaren mechanischen Eigenschaften auch
die Partikelstruktur in einer anderen Probe vergleichbar verhalten würde. Die Brei-
te der publizierten Ergebnisse zu MR-Elastomeren zeigt, dass deren Eigenschaften
hochsensibel gegenüber der Komposition des Materials, den verwendeten Partikeln
und dem Zusammenspiel von Matrix und Partikeln sind. So lassen sich die gewon-
nen Erkenntnisse nur ansatzweise und nur in ihrer qualitativen Tendenz auf ähnliche
Materialien übertragen. Um den Einfluss bestimmter Materialcharakteristika auf die
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Änderung der Materialeigenschaften, insbesondere der Partikelstrukturänderung,
zu ergründen, sind umfassende Parameterstudien mit unterschiedlichen Partikeln,
Partikelkonzentrationen und Matrices unumgänglich.
Im Rahmen der durchgeführten Experimente war es unvermeidbar, für die mecha-
nische Charakterisierung und die Tomographie unterschiedlich Probengrößen und
Aspektverhältnisse der Zylinderproben zu wählen. Vorversuche mit der Durchfüh-
rung aller Experimente mit einer einzelnen Probe, die sowohl mechanisch zuverläs-
sig vermessen und auch tomographisch charakterisiert werden kann, scheiterten an
der beschränkten Auflösung der Tomogramme. Der Sprung zu gleichgroßen Proben
ist aber zu bewältigen und es ist zu erwarten, dass mit stetigen Verbesserungen der
Auflösung bei der Tomographie dieser Schritt in naher Zukunft liegt. Bei der jetzigen
Situation mit unterschiedlichen Probengeometrien ergeben sich unterschiedliche in-
nere Magnetfelder in den Proben, die die Vergleichbarkeit der Ergebnisse zu einem
gewissen Teil einschränkt. Eine Umrechnung auf tatsächliche innere Magnetfelder
ist durch die komplexe, sich stetig ändernde Partikelstruktur mit unterschiedlichen
Partikelgrößen noch nicht in Reichweite. Die Ergebnisse zeigen aber, dass dennoch
eine klare Verbindung von mechanischen Eigenschaften zur Partikelstruktur gezo-
gen werden kann.
6 Abschließende Worte und Ausblick
Im Rahmen dieser Arbeit gelang es, ein mit hartmagnetischen Partikeln belade-
nes magnetorheologisches Elastomer hinsichtlich Partikelstruktur, magnetischen
und mechanischen Eigenschaften umfassend zu charakterisieren. Durch die starke
Verknüpfung der unterschiedlichen Experimente, auf die einzelnen Komponenten
des MR-Elastomers bezogen, global auf die Probe angewendet, die Gesamtheit der
Partikel betreffend und auf Einzelpartikelbasis, gelang es eine skalenübergreifen-
de Betrachtung der komplexen Materialeigenschaften zu realisieren. Die vorliegen-
den Ergebnisse zeigen neue Erkenntnisse zum Ausrichtungsverhalten der Partikel
als Reaktion auf verschiedene Magnetfeldsituationen, welche nur mit anspruchs-
vollen und speziell auf magnetorheologische Elastomere zugeschnittene Methoden
zu erlangen waren. Des Weiteren wurde hier erstmals eine Partikelzuweisung zur
Verfolgung der Partikel in einem MR-Elastomer vom isotropen Ausgangszustand zu
vollständig ausgebildeten Partikelketten durchgeführt. Der Informationsgehalt der
erhobenen Daten ist mit der Auswertung im Rahmen dieser Arbeit bei weitem nicht
erschöpft und bietet mannigfaltige Anknüpfungspunkte für aufbauende Arbeiten,
analytische Beschreibungen und Simulationen des untersuchten Materials.
Neben den Ergebnissen selbst soll diese Arbeit einen wichtigen Beitrag zur weiteren
Etablierung der präsentierten Methoden leisten. So zeigt sich klar, dass nur durch ei-
ne Partikelzuweisung kleinste Ausrichtungsvorgänge der Partikel und deren Abhän-
gigkeit von diversen Partikelcharakteristika sicher nachgewiesen werden können.
Des Weiteren wird in dieser Arbeit deutlich, dass die Auswertung der Partikelstruk-
tur mittels Paarkorrelationsfunktion von unschätzbarem Wert für die Evaluation der
Translation der Partikel und des Kettenbildungsprozesses in MR-Elastomeren ist.
Dennoch zeigt sich hier, dass auch mit der bloßen Auswertung der Partikelwinkel
fundamentale Erkenntnisse über das Ausrichtungsverhalten der Partikel und des-
sen Reversibilität erlangt werden können, besonders in Kombination mit der Aus-
wertung der Paarkorrelationsfunktion. Für eine weitere Auswertung der Ergebnisse
in Form von Eingangsdaten für analytische Beschreibungen und erst recht für Si-
mulationen des Materials ist die Partikelzuweisung jedoch kaum zu umgehen. Erste
Versuche zur Verknüpfung von experimentell erhobenen Daten mit Simulationen
zeigen das Potential, welches diese Kombination birgt. So liegt der Schlüssel zum
tiefgreifenden Verständnis des Verhaltens von MR-Elastomeren zweifelsohne in die-
ser Verknüpfung. Nur damit lassen sich Informationen über innere lokale Magnet-
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felder erlangen und auf analytischem Wege Abschätzungen über die Sensitivität der
Ergebnisse gegenüber diversen Partikel- und Matrixcharakteristika bewerten.
In dieser rein experimentellen Arbeit können nicht alle Fragen abschließend ge-
klärt werden. Generell wäre es wünschenswert, die Ursachen für den irreversiblen
Anteil der Partikelbewegung zu quantifizieren. Im Rahmen dieser Arbeit gelang es
nicht vollständig, die Effekte von Remanenzmagnetisierung und lokaler Matrixzer-
störung auf die Irreversibilität voneinander zu trennen. Auch das globale Verfor-
mungsverhalten des Materials als Folge der Magnetfeldapplikation konnte mit den
hier gewählten Methoden nur ungenügend untersucht werden. Hier sind andere Ex-
perimente, wie rheologische Versuche am Kompositmaterial, geeigneter. Auch über
das magnetische Verhalten dieser Materialien ist noch nicht genug bekannt um ei-
ne vollständige Verknüpfung von magnetischen Eigenschaften zu mechanischen Ei-
genschaften und der Partikelstruktur liefern zu können. Möglicherweise können in
Zukunft FORC-Messungen an MR-Elastomeren die Anteile von Ummagnetisierung
der Partikel und Partikelbewegung im Laufe einer stetigen Magnetisierung trennen
und so ein tieferes Verständnis über das magnetische Verhalten schaffen.
Hieran knüpfen als Ausblick breitgefächerte Vorschläge für aufbauende Arbeiten
an. So ist das Potential der Evaluation mittels Paarkorrelationsfunktion noch nicht
erschöpft. Beispielsweise würde eine größere Anzahl von ausgewerteten Partikeln
genauere Ergebnisse und zudem eine stärkere Abgrenzung der betrachteten Rich-
tungen zulassen. Die Verwendung von Elektromagneten anstatt von Permanentma-
gneten würde homogenere Felder liefern und so die Diskussion um die Homogenität
der Magnetfelder entschärfen, auch wenn die Einbindung von Elektromagneten in
die verwendeten Experimente eine Herausforderung darstellt. In Zuge dessen er-
scheint es sinnvoll, anstelle der mechanischen Charakterisierung mittels Druckprü-
fung Zugprüfungen durchzuführen, da hier ein isotroper Spannungszustand besser
zu realisieren ist. Dies erfordert jedoch die anspruchsvollere Herstellung von geeig-
neten Zugproben. Es wurde bereits mehrfach darauf eingegangen, dass eine auto-
matisierte Bildregistrierung für die Erhebung exakter Daten zur Partikeltranslation
essentiell ist. Hierdurch sollten sich in Zukunft klarere Ergebnisse zur Beobachtung
der Kettenbildung ergeben. Eine weitere Methode, die unmittelbar auf diese Experi-
mente aufbauen kann, ist die Evaluation der kollektiven Bewegung ganzer Partikel-
ketten. Eine entsprechende Anpassung des Bildverarbeitungsprozesses, um nicht
einzelne Partikel sondern ganze Ketten zu extrahieren, ist denkbar. Einen anderen
Ansatz hierzu bietet die Auswertung der Mindestabstände der Partikel mittels PCF.
Des Weiteren könnte mit einer Applikation von mechanischer Dehnung bei der To-
mographie ein weiterer Stimulus auf die Partikelbewegung mit einbezogen werden.
Dies wurde an anderer Stelle mit einem abweichenden Material bereits durchge-
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führt [105]. Diese Methode ermöglicht eine exakte Abbildung jener Situation in der
Tomographie, welche auch bei der mechanischen Charakterisierung auftritt. Erst
die Kombination von mechanischer Dehnung und Magnetfeld provoziert einen ma-
gnetorheologischen Effekt. Nicht zuletzt stellt sich die Frage, wie das Material auf
die Variation von Magnetfeldrichtung und mechanischer Prüfrichtung reagiert, ein
Variationsparameter der in dieser Arbeit nicht beleuchtet wurde. Im Falle der me-
chanischen Charakterisierung stehen die experimentellen Aufbauten hierfür bereits
zur Verfügung.
Mit der vorliegenden Arbeit soll ein Beitrag geleistet werden, um in Zukunft ein um-
fassendes Verständnis des Verhaltens von magnetorheologischen Elastomeren zu
erlangen. Nur so lassen sich zukünftig Materialien gezielt designen und für techni-
sche Anwendungen optimieren. Bereits etablierte technische Umsetzungen und die
Fortschritte beim Verständnis dieser komplexen Materialien in den letzten Jahren
zeigen das Potential von MR-Elastomeren. So sollen die hier gezeigten Ergebnisse,
gewonnenen Erkenntnisse und präsentierten Methoden nicht nur eine weitere Stufe
im wissenschaftlichen Fortschritt auf diesem Gebiet darstellen, sondern auch Moti-
vation und Ausgangspunkt für direkt anknüpfende Untersuchungen sein. Nur durch
eine stetige und vernetzte Forschung auf diesem Gebiet kann die Welt der Wissen-
schaft und Technik in naher Zukunft um vielversprechende magnetorheologische
Elastomere bereichert werden.
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